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CALCUL DES CONSTANTES OPTIQUES | 
DES CRISTAUX IONIQUES DANS L’INFRAROUGE, 
A PARTIR DU SPECTRE DE RÉFLEXION 


Par Frorn ABELES et Jeax-Pauz MATHIEU 


1. — Constantes optiques, transmission et réflexion. 


s 4.1. Sans faire aucune hypothèse sur la structure des corps isotropes, 
our absorption et leur réfraction peuvent être caractérisées, pour cha- 

que fréquence, par deux constantes optiques : indice de réfraction r 

el indice d’ absorption k, qu’on peut réunir en un indice complexe : 


2 PEUR J=V=:t). 


2 
“Ces constantes sont reliées à des PRE ET plus directement acocssbles 
aux mesures, comme le facteur de transmission T et le facteur de 
réflexion R. 

4 4.2. Le facteur de transmission, rapport de l'intensité de l'onde 
nsmise à celle de l’onde incidente, a pour expression { 15] : 


DT = 16 (n° + k?) 
D rt" NReSS Rien pepe 2% 
À 8k(n° + k°— 1) sin 2nn — 2[(1 — n° — k?)*— 4h] cos 2nn 


l'on a posé Ve F4 Fou Se de, code de la lame à faces 


‘omme > suit : prenons pour unité ae de l’onde FARDNRE inci- 
lente ; celle de l’onde réfléchie normalement peut s’écrire : 


fX 


les utiliserons pas. 


mesures de R sur des cristaux opaques, sous une incidence quasi nor- 


_ Ry relatifs aux vibrations respectivement perpendiculaire et parallèle am 
PA 20 DOM 


: en effet Ry ee: (Ri)?. 


6 FLORIN ABELES ET JEAN-PAUL MATHIEU 


Le changement de phase + est tel que : 


re 2k 
S Thon 


Connaissant les valeurs de R et de + pour une fréquence donnée, 


obtient les constantes optiques à l’aide des relations suivantes : 


LM | 1—R ‘4 
() "TER EaVR eos a 
(5) 2 ARS a R sin À 


14 R + 2/R cos o 


Sous l'incidence oblique, les formules sont moins simples ; nous ne# 


1.4. Deux mesures indépendantes (‘} portant sur R, + ou T permet- 
tent donc, en principe, de déterminer n et 4. Nous en donnerons deux 
exemples, empruntés aux travaux de Czerny et deses collaborateurs sur 


le chlorure de sodium. 164 


1.4.1. Barnes et Czerny [1] {2] ont donné à la fois les résultats de 


male, et de mesures de T à travers des couches minces d'épaisseur” 
connue, préparées par évapôration dans le vide sur des membranes 
de celluloïd. Désignons par d l'épaisseur de la couche, par d’ celle 
du support, par n et nr’ leurs indices de réfraction, et posons. 


d UM ce ce : pe" a 
n—2T;, = 2R— Ces deux dernières quantités sont petites devant 
l'unité. On peut alors montrer que le facteur de transmission de l’en- 

2e ES : “ ‘ 
semble s'écrit, en première approximation : FO 


(6) in = RSR A AMEe Re FR 2 V 
9 (2+anhkn) Æ [(ni— AR ain H(n2— 1j} Mrs 

On voit que l'influence du support est du second ordre et qu’elle ne 
doit pas se manifester sur la position du minimum de T, laquelle ne 
dépend que du maximum de nk. Nous la négligerons dans ce qui suit. 
On tire alors de la formule (6), en développant le dénominateur suivant 4 
les puissances croissantes de et en se bornant aux termes en #2, 
l'expression suivante : | FANS 


T — h | nn . 
(7) k + Bnkn+{(n?E KL a(kt nr) Lin: . 58 


à, "4x 


(!) Ge n’est, par exemple, pas le cas pour les facteurs de réflexion R, et. 


x 


? be. 

dl né 
7 AQU 
: ‘a 


‘plan d'incidence, sous une incidence de 450 sur un solide isotrope, On. 
SAR 


- l 
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» Tenant compte de l'expression (2) de R et posant À (1 + R)/(1—R), 
puuen déduit que x est une des racines de l'équation suivante : 


mn | | (1 — A°)2n? + Alnènt — SAmn° 
0 | LE 2] 2 TER A) — 1) fra «3 F- 1) —0. si 


L T 


D n, on obtient Æ à l'aide de la relation suivante déduite 
\ de (3) : 


* 


(9) k?— 2An—{(n? + 1). A 

V3 2 , \ Lars 

- Nous nous sommes servi des équations (8) et (g) pour calculer n 

et À à partir des mesures de Barnes et Czerny. Voici les résultats 
btenus : 


d (en y) À (en ul} T R n ke 


0:814 058 0; 36 1, 26 


45 

53 0,60 0,91 0195 2:69 \ 
60 0,66 0,76 229 5223 ÿ 
65 0,885 0:56 6:9 0:56 2) 
72 IN 


0:76 0:35 387 031 


Ces valeurs sont du même ordre de grandeur que celles obtenues 
par Czerny [7] à l’aide d’une méthode interférentielle, comme le mou-  : 
nt les nombres suivants : sl Css 


70:3 725 94 
on 1 26,40 0:20 6,57 4525 4509 3,68 202504 


de ——_—_—_—_—_—_—_—_—_—_—— 


0,85 1:17 0:31 0,18 0,25 CIS 


EF. À 
Dis: de nombreux cas, une faible erreur sur T entraîne une faible! 
incertitude sur x (par exemple, pour }—53 y, en prenant T=—=0,54;7088 
on trouverait n —0,199 et k—2,72). Par contre, l'influence d’une : 
incertitude sur R est plus grande, car dans l’expression (8) R n'inter- 
ient que par l'intermédiaire de À, qui varie rapidement avec R. 


.H{2. Barnes et Czeruy [2] ont mesuré la transmission T des cou- 
de NaCI pour diverses épaisseurs. Soient T, et T, les valeurs deT. 
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pour les épaisseurs d;: et d, respectivement. On tire de (7) la relation 


suivante : 
[ .2[ 
PEN de D APTE 
(10) 2 (ne — mr 
où : 
d de 
Mr 2 —= 27 =. 


F «4 


On calcule ensuite n?— k? au moyen de la relation (7). Toutefois, 
tandis que le calcul de nk par (10) se fait avec une précision raisonna- . 
ble, celui de n?— k? est le plus souvent impossible. Cela tient à ce que 
nk apparaît comme facteur de x dans (7), alors que n° — k? intervient 
seulement dans le coefficient du terme en »°. 

Pour À —61,1 «, longueur d'onde pour laquelle nk est maximum, 
on a, pour di — 1,7 4, Ti —0,16; pour d=3,4 uw, T— 0,11. One 
cule 2nk— 37,1, valeur probablement près de deux fois trop faible. 
On ne peut attribuer cet écart à l’effet du support des couches. On ne 
peut l'expliquer non plus par l'influence des termes en n° négligés dans 
la formule (7) : pour en tenir compte, il faut ajouter au dénominateur 


8 | À ne 
de (7) un terme — 3 nk(n?— k°— 1)n° et cela entraîne la muluplhica- 


tion du second membre de (10) par le facteur 1 + 3 (n? — KE? — 1)n, m2: 


Dans le cas considéré, n°? — k* est assez faible, et la valeur numérique 
de ce facteur ne dépasse pas 1,03 : l’erreur commise en négligeant les 
termes en n° n’est que 3 p. 100 sur 2nk. Nous pensons que la différence 
observée, voisine de 100 p. 100, est peut-être due à la correction de : 


a 


à 


+ 


Ë 


4 
| 
L 


largeur de fente, qui a pour effet de diminuer les valeurs de T, donc 


d'augmenter celles de 2nk. Dans leur travail, Barnes et Czerny l’indi- 
quent pour une couche épaisse de 0,17 & : la valeur minimum de T est. 
réduite dans un rapport voisin de 0,86. Si l'on admettait cette même: 


correction pour À—61,1 uw, on trouverait 2nk—/4h4; mais nous ne 
savons pas la faire avec précision. 


ä 


2. — Formules de dispersion ; leurs conséquences. 


pa. 


2.1. Lorsqu'on prend en considération la structure discontinue de 
la matière, on peut rendre compte des relations qui existent entre 
réfraction et absorption, et que révèle la dispersion anormale de la. 
réfraction dans certaines régions d'absorption. Toute formule de dis- 
persion, s’appuie sur une théorie atomique des propriétés optiques. 


- D 4 . . = - r a 
Dans l'infrarouge, où l'absorption par les cristaux ioniques est due à 


des vibrations peu anharmoniques d’ions dont les masses sont impor- 


tantes, l'emploi de la mécanique et de l’électrodynamique classiques 


» 
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# 


fournit une approximation acceptable. En admettant que les vibrations 
» sont quasi élastiques et amorties par des forces proportionnelles à la 
- vitesse, on est conduit, pour les cristaux cubiques diatomiques comme 
£ NaCI ou ZnS, aux formules de dispersion de Drude : 


on 


( 2N2,2/ 2 2 
(e— nÿ) VC — v ) 


(y Ride LL fa 


\ 


n?— k?= n° + 


319 9 
E— nn) vofy 
2nk — Cr wi) dE e 
(vi —v Ye 


Dans ces formules, : désigne la permittivité du milieu, égale au 
arré de son indice de réfraction pour les fréquences y infiniment 
petites ; 7, est l'indice de réfraction en l’absence de la vibration cônsi- 
dérée ; f est le coefficient d'amortissement, », est la fréquence propre 
= de la vibration fondamentale. C’est aussi la fréquence des ondes’élas- É 
tiques transversales de polarisation [8], dont le vecteur d'onde et la. 
fréquence sont égaux à ceux des ondes électromagnétiques pour les- 
- quelles le produit ny est maximum. En effet : 

AD. 


, 2 £ g 2 9° 4 ; 
-: d(nkv) __ (e— ni) fv — ) 

2v LC mn Sin aid 
F. 1 , _ 
annule pour — vo. $ re 
Il est commode de donner aux relations (12) et (13) une forme diffé- 
ente. Posons, dans la formule (11) : 


Fur à 29 
ae per enr 
(e E nè)6x 

REG SRE EE 


à 


2.2. Supposons l'amortissement négligeable. 11 en est de RL de 
ce d'absorption pour les fréquences » éloignées de v, et la for- 
e (12) devient : 

A0 ; 2\.,2 

(e—n5)% 


2 DRE ss à 
Mn NE re 
W—Y 


Le : 
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: RENE 22 nes 
D'autre part, toujours en négligeant le terme en f?, on trouve que 
n° k? s'annule pour deux valeurs de y : la première est vo(n—=k—=®)$ 


la seconde vi(n— k — 0) est donnée par la relation : :4 
ET ARELMESRE 

VV % 
(17) 1 n2 0 


représente la fréquence des ondes élastiques longitudinales de # 
polarisation qui ont le même vecteur 
d'onde que les ondes transversales de 4 


Vi 


; fréquence v (fig. 1). ; & 

à Si l’on tient compte du terme en f?, on è 
\ trouve, au lieu de (17) : + 
(18) eur et ot LE" 

ñG EN $ 


2.3. Dans de nombreux cas “St 
aux cristaux ioniques, la mesure directe # 


du facteur de transmission est ren lue ; 
Dee: difficile par les valeurs élevées de Æ au © 
Courbes de dispersion. . > À Cr 
a voisinage de »; l'étude, même qualita- 
tive, du spectre d'absorption, ne permet 
pas de déterminer la valeur de v,. On a essayé d’y parvenir par divers 

| 

| 


moyens fondés sur la validité-des formules de Drude. 


} A) En cherchant à ajuster la valeur de w, considérée comme para- » 
. : mètre, dans la formule (14) pour représenter le mieux possible les ! 
mesures de dispersion de réfraction dans les régions de transparence. ! 

La méthode, appliquée par Fuchs et Wolf à NaCI et KCI [9] avant les 

k mesures directes de Barnes et Czerny [2|. avait conduit à une excel- 
lente prévision de v,. ; 

de B) En cherchant à déduire la valeur de », de celle »,, pour laquelle le 
facteur de réflexion du cristal passe par un maximum. Si l’on'admet | 

la validité d’une formule de Drude à un seul terme etque le coefficient - 


5 à : 
d'amortissement f est faible, Havelock a montré que l’on a : Fa 
d'a ie 
ur 2 \ 1/2 PTS 
jé (i ) Vn A ET A0 ; 4 L 
A a — —; — Û : à S 
‘à À Vo hm LE 6ng —4 | ea 
A4 ++. 
W % 5 


Di La relation rigoureuse, donnée par Havelock, est plus compli- | 
quée{13]. Pour NaCI, en prenant b—o,1 et x — 61,9 w, elle donne 
À =52,3 p alors que la formule simplifiée (19) donne 4, =—53,1 w (1). S 
TE (1) Cela donne une idée de la précision qu’on peut attendre de la for- - 


x mule, (14). Il faut remarquer que cette formule ne s'obtient pas seulement 4 
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«+ x 


2.4. Les formules de Drude conduisent à une relation simple entre 
+ la valeur du coefficient d'amortissement et celle du facteur de réflexion 


- pour À À. Utilisant la notation déjà employée : 
1 +R) 
Ao— RG) 
À on trouve : 
1 (en? 
(0) . b— ( 0) 


2(A5 NP tee Aw/Aÿ Mano M 2 42 ançAË — ny 


En général, R(X) est une fraction importante de l’unité et A = x. 
; La formule précédente se réduit alors à : 


«0 | AER a né ; 
2A5 
Cela confirme, en partie au moins, une conclusion récente de Haas et 
 Ketelaar {1 1}, suivant laquelle la hauteur de la bande de réflexion dans 
- les cristaux ioniques est essentiellement déterminée par la valeur de la 
- constante d'amortissement. 
En outre, la formule (19) montrant que, pour À), : 


(2 2) 2nk— eu j 
formule (21) donne, pour cette RASE d'onde : 
CA (23) nl z FE A ro 


La partie imaginaire de la permittivité complexe d’un cristal ionique 

e dépend donc, pour À — X,, que de la valeur du facteur de réflexion, 
pour cette longueur d'onde. 
A exemple, pour NaCI, R—o,71 pour À=%X0—=61,1 y; d’où 
o— 34,77. La relation exacte (20) donne b? —0,0023 ; d'où b 0,05; 
andis que la relation approchée (21) fournit = 0,05. Dans ce cas, on 
voit que nk == 35 pour À— 0, d'après (23). 


\ 
- 2.5. Ce qui précède montre que l’application des formules de Drude 
à un terme permet de déterminer commodément les paramètres À, et . 


| spectral restreint, au voisinage de ?,,, on peut calculer X, et b par les 
relations (17) et (21). 

D'autre part, les formules (18) et (19) donnent 2, et D, si l’on con= 
n per n et X pour une seule longueur d'onde : 


2 { 


e—nñnp 
2 
2 < : —H2— nn 
#7 miss ank a 
memes 
é ni — KE — nj 
b r— 2? anh: 
2 = TRE Re que VD Q 
C4 nn 


D'une part, si l’on connaît le facteur de réflexion R dans un domaine 
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En réalité, ces dernières relations serviront plutôt à 
variation de n et de Æ avec À est conforme à une formuie de Drude : 
| ‘on doit trouver les mêmes valeurs de à, et de b, en partant de valeurs 


vérifier si la 


de n et de X déterminées pour diverses longueurs d'onde. Nous, 


reviendrons sur ces calculs en 4.2. 


216. Blackman à suggéré [3] de remplacer le terme jfv de la for- 


. mule (11) par un terme de la forme 7fv, pour représenter la dispersion 


des cristaux ioniques. Lorsque v tend vers zéro, 2nk tend alors vers une 


valéur finie. L’incertitude sur les valeurs de Æobtenues pour les très 
grandes longueurs d'onde à partir des spectres de réflexions ne nous 


permet pas de nous prononcer sur la valeur de la formule deBlackman (1). 


Nous y reviendrons en 4.2. 


3. — Relations entre » et KR. 


3.1. Nous nous proposons de montrer maintenant comment on peut 
déterminer les constantes optiques n et k du cristal en partant simple- 
ment dela mesure de son facteur de réflexion normal R, étendue à un 
domaine spectral aussi vaste que possible. On applique les formules (4) 
et (5) indépendantes de toute théorie atomique ; mais il faut pour cela 

connaître le déphasage + à la réflexion. Or, on peut déduire la valeur 
de de la connaissance de R dans un assez grand intervalle de lon- 


1 


_!  ‘gueurs d'onde, ainsi que l’ont indiqué Robinson et Price [22]. Pour. 


cela, nous nous appuierons sur un résultat connu de la théorie des 
‘ : fonctions analytiques. Soit : 


(26) yQ) =A0) + JB) 


une fonction complexe de la variable réelle x, À et B étant des fonc- 
tions réelles. On montre que, sous certaines conditions toujours véri- 
fiées dans le cas qui nous intéresse, on peut déterminer la valeur de B 
. pour une valeur quelconque ?, de x à partir des valeurs de A supposées 


. s’écrit sous la forme suivante : ' 


(27) : 


e/ 


Or, on peut donner à l'amplitude complexe (2) 
G nant son logarithme népérien : 


68) 


PRES ee | 


k ue | 


AO + JBQ)= Inÿ/R + je, 


la forme (26) en pre- à 


“ 


_ Connues pour tous les x positifs. La relation dont nous nous servirons- 


 (r) Signalons que les résultats obtenus sur Mg0 par Saksena et Wise “ 


4. nathan [25] ont conduit ces auteurs à 
: . celle de Drude. 


y | 


préférer la formule de Blackman à 


* 


* e : 
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» et appliquer la formule (27) au calcul de +. Toutefois, comme on ne 
… peut étendre en pratique la sommation qu'à un intervalle limité de 
… longueurs d'onde, on décomposera la courbe représentative de A(1), 


c’est-à-dire de In/R, en segments de droite au nombre de g, la pente 
de l’un deux étant p;. La relation (27) est alors remplacée par : 


. BQ)=— Do In | x |, 
PE: : i=1 


n ce qui peut encore s'écrire : 
2 


+ 


è (29) B(X) == L DZ M In 


He 


À 
À Xc 0 


D [nf] )|. 


Ii 


_ Cette dernière forme suggère l'introduction de la fonction f(x) 
définie par la relation : 


Le Li PE À + Àc = 
ft) => [, la | Re di, 
Xc : : 3 
-où l’on a posé x; — \ La fonction f(x) se calcule facilement. On a, 


en effet : 
rf(æ) = (x + 1)ln(x + 1) + (x —1)In(x — 1) — 2xlnx. 


/ Compte tenu de (30), la formule (29) devient : 


q 
BQ)= dpi fi) — Xi f(xi)]. 

= 1 
- On obtient donc sans difficulté les valeurs de B(À) — c’est-à-dire. 
- de y — à l’aide d’une table des valeurs de la fonction f(x), table que 
| nous avons préparée une fois pour toutes au début des calculs. 
LP 


… 3.2. Pour calculer n et k dans les domaines d’absorption infrarouge, 
il n’est besoin de connaître le facteur de réflexion que dans la 


égion de l’infrarouge où il varie de façon appréciable. Vers les très 
+ grandes longueurs d’onde, » — jk tend vers V= et R vers la valeur _ 


constante (x —4/<}/(G dE V2; cette région, où les Pi sont nuls, 
n'apporte pas de contribution au calcul de ©. La partie visible et ultra- 
* violette du spectre a peu d'influence également sur les valeurs de g. 
* dans l’infrarouge, car dans le calcul interviennent les produits p;k;, qui 
* sont relativement faibles et f(x;) tend vêrs zéro lorsque les Ti aug- 
® mentent. La principale cause d'erreur réside dans l'incertitude qui 
affecte les valeurs de R, principalement dans la région spectrale où R 
varie rapidement avec À. 


CR 


peuvent être comparés à ceux que l’on déduit des mesures de trans- 


| 
une incidence quasi normale par Czerny [7] et des mesures détaillées « 


 mules (4) et (5). Le calcul donne pour la longueur d'onde du maximum 


. Les mesures de transmission donnent k9 — 61,1 ; l’un des maximums 
_et celles de n° — X? par les formules de Drude avec D = 625 


. dantes sonttracées sur la figure 2. Les valeurs adoptées pour k, — 62,3 rs + 
et b sont les moyennes des valeurs calculées à partir de celles de nk à 
et de n?— k? déduites de R() pour les dix longueurs d'onde du: 
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3.3. Pour certains cristaux, nous avons observé qu'il est possible de 


traduire la courbe In VR — f{(À) par une formule analogue à (12) ou (18). 
Il résulte alors de (11) et de (28) que o(à) peut être représenté par 
une formule du genre (13) ou (19). Dans ces cas, la détermination 
de o(X) est moins laborieuse, mais moins fidèle, que par la méthode 
générale. Nous en donnerons un exemple en 4.6. 4 


4. — Résultats expérimentaux. | à 


4.41. Nous avons utilisé la méthode du paragraphe 3 pour calculer les 
constantes optiques d’un certain nombre de cristaux isotropes et M 


- uniaxes dont les spectres de réflexion infrarouge sont connus avec une 


précision suffisante. Dans plusieurs cas, les résultats de ces calculs 


mission. 
4.2. Chlorure de sodium NaCI. — Les cristaux cubiques (groupe 


O;—Fm3m) possèdent une seule fréquence fondamentale, active en 
absorption. On possède des mesures du facteur de réflexion faites sous 


aline maté ilot ssl 


du facteur de transmission faites par Barnes et Czerny [2]. FEU 
La formule suivante, dérivée de (31), nous a servi à calculer l’angleo 
en fonction de R()) : 


(32) e= Dali). > 46 


î 


n.. 1 

A 
DE Que © 23 33 3735 39»5 +4 4695 
ai + « + |—0:24302,| 11,0273 | — 13:5529 | 430996 14667 |—4,4686 M 
4 

LOMME 53 58 16 Mc 300 
ai «+ + . l—0,84842 | — 1,3493 1,9776 052271 |— 0,08682| . N 


‘ 
f 


Les valeurs de nk et de n°? — k? s’en déduisent à l’aide des for- 
de nh : 4 — 62,5 4 et un maximum secondaire peu marqué à 42 p. 


secondaires est à 40,5 w. ; 
ï n (] d j 
- D'autre part, nous avons cherché à représenter les valeurs de nk4 


ARR pan ; Rt 

2 — 5,6; 6 — 2,25 ; b — 0,064. Le tableau [ donne les valeurs de nket 
2 x 6 ; 1 

de n° — k? calculées par ces diverses formules. Les courbes correspon- 


| 
k 


« WE 
ELA) 


= ; \ £ 
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= tableau I com 


prises entre 46 et 94 . Les mêmes, valeurs nous ont | 
mer. y F : . € 
servi à calculer les paramètres à et D— de la formule de Blackman [3]; 
"4 + 
62,3 x et D —o,06#, sans que 
| , , 
m_ cette formule nous semble présenter, dans le cas actuel. d avantage 


_ sur celle de Drude. 


D 


on trouve les valeurs moyennes x — 


n2-k2 

20 
+ 4) 

0 
2} 

ji 

20 
À VE 
HA 
+ [l “ 
20 60 70 80 Aenp 
EE - Pie 2. — NaCl @ —— n°—k° d’après le facteur de réflexion. - “ 
ce: ES - n°—k? d’après Drude, ET 
o = nk d’après le facteur de réflexion. Hi 
Jo —— nk d’après Drude. XPAE SN 


L'intersection des courbes n(À) et k(X), déduites de celles de la rie 


figure 2 détermine la longueur d’onde à; des ondes longitudinales deu 
on On trouve 4 — 37 y. On peut, d'autre part, calculer À; à 


ÿ; 

ide de la relation (18), qui peut s’écrire: À 
7 

I A: b? “ 

A A RC à 

| | 

A — 38,4 LL. * A 

ie 

4 

( L - 
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La formule (33) à un terme ne peut évidemment figurer le maximum 
secondaire d'absorption à 42 y. Mais Czerny [7] ayant indiqué qu'une 
formule de ce genre était incapable de représenter les valeurs du fac- 
teur de réflexion qu'il avait mesurées, nous avons calculé R(à) à l’aide 


TaBresuol Na CI 


Formule (32 Formules de Drude | > s. 
| 
No eeneere t ER rt = 0 D |R mesuré [7]| R calculé : 
| nk lens k° nk | n°— 1}? 
| Late 
23 | 0,28 l 1,44 0:00, Es73| 
me 33 0,26 | 0:03 0:03 | 0:95 | 
LS 35 | 6525! | 0:37 0:04, | O»7I | 3 
37 0» 35 — 0,06 0:05 | 0:45 4 
39 0:48 0:29 0:07 Oo; IT | 
AI 053 — 0,45 9:09 — 0,29 | 0,29 o,617. « 
43 0»55 — 0,80 0:13 0:77 0338 0,73 j 
46 0 33 ——. 1,71 Oo 21 TOUT 0,70 0:79 , 
53 0:59 — 7,80 0,83 — 6,719 0,91 0,84 - 
58 528 — 21,83 4507 TS 50 0; 84 o;81I 
61 21; 80 — 14,38 17,8 — 21,27 0,71 0,72 
62 25,86 — 0,10 2535 LT 0,675 0,69 
63 25,20 18, 36 24561400 18,71 0,64 0,67 
65 13» 99 32:09 99 :| 28,49 | 0:56 0:52 
70 1:48 | 18,80 2,05 16,24 0395 0:37 
83 T,20 9:78 0:42 9:84 | 0,27 027 
94 0,76 8,46 02200 8,20 O; 24 0:23 
* de la formule (3), en y introduisant les valeurs de n et de Æ tirées. 


de (15)et de (16). La représentation n’est pas bonne vers les courtes 
longueurs d'onde, ainsi que le montrent les nombres du tableau 1 ; elle 
est cependant bien meilleure que celle qu’indique Czerny et il est pro- 
bable qu’un ajustement empirique des paramètres de la formulé de * 
& Drude permettrait encore de l’améliorer, bien que l’emploi d’une for- : 
- mule à deux termes soit naturellement plus satisfaisant. 


à 


+ 4.3. Chlorure de potassium KCI. — Le facteur de réflexion des cris- . 
taux de KCI, dont la structure est la même que celle de NaCIl sa été 
étudié par Czerny [7] entre 4o et 70 y. Nous avons complété les don- 
nées de cet auteur par celles de Rubens |23| entre 23 et 4o y d’une part 
entre 83 et 500 y. de l’autre, et calculé + par la formule (32) avée : LR 


VE = 


EU 
“ee 


14 r Le . . 23 33 


st 
f, ER see 2,5 | 46 48 53 » 59 6t b 
4; ais + -|0,417335| 3:1797 | 3,5674 (10,133 7:4407|— 2,3018,— 2,5826 —0,50835 \ 
| RE AATEOAC | "64 67 7o 89 117 2 s. Fa 
MO ai; ,-|—o,s195010:16623—0,57227— 096915] 1,8528| 0,79047 l'o17820 |: 0 
à « n'È W 
N { 1 » 
ÿ re 
4 (MCE 
y Î il NPrEE 


# 
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Des formules (4) et (5), on tire la valeur de la longueur d'onde du 
maximum principal de nk:)9 — 71 w et celle d’un très faible maximum 
secondaire },—5o y. Les mesures de transmission de Barnes et Czerny{2] 
= -? \ 1 

donnent ko — 70,7 & et 6 — 47 y. 


: 


20 


20 


90 Aeny 


‘4 Les valeurs de nk et de n° — k° sont assez bien représentées par les” 


. formules de Drude (14) et (15) avec æ—70,5/1; <—4,7; n=—2,13; 


{nf 


+ b— 0,035, Le tableau II rassemble les résultats des divers calculs et la 
… figure 3 montre les courbes correspondantes. “ 
» Les courbes n(A) et £(4) se coupent à la longueur d’onde des ondes 
* longitudinales A4 —48 y. La formule (35) donne À — 47,8 p. 


. Am. de Phys., 13° série, t. 3 (Janvicr-Février 1958). 2 
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TascEAU II. — KCI. 


| 
LORIE Formule (32) Formules de Drude | $ 
U D —— PT EE il 2 
À en u É 
nk n? — k? nk | n2 — k? | 
| — — 4 
2 O;24. 1,64 0,00 | 1,83 
33 0:27 1,15 | O,OI I, 38 
42 0:45 0:49 | 0,02 | 0575 … || 
j 48 0:65 0:00 | 0,05 0,05 | 
ÿ 53 0» 59 — | 1,18 O;I —— I,12 
59 0:37 — 4326 | 0:3 = RATER ON 
Ù ‘64 1371 — 13,16 1,1 = 9:70 
f 67 5:94 12439700 38 — 18,07 | 
69 17:24 me) 16,5 =+ 3051 | 
‘e 70 32:5 — 23,6 C 
4 75 3°° A7 35 26 4 ; 
L 83 | 14,6 0,8 | ir:6 1211" 
94 1,0 8,24 0,4 8:17 f. 
117 02 59 O;I 6,2 Es £ 
vw 


4.4. Chlorure de thallium TICI. — 4.4.1. Les cristaux de chlorure 
de thallium possèdent la structure du chlorure de sodium. Leur facteur * 
de transmission, en couches très minces déposées sur collodion, a été . 
étudié par Barnes | 1], en vue de déterminer la valeur de la tréquence » 
propre correspondante. Leur spectre de réflexion a été étudié par : 
Rubens [23] puis, récemment, par Sinton et Davis [26] et par Yoshi, 4 
naga [31]. Malheureusement, les résultats obtenus par ces divers auteurs 
ne sont pas toujours concordants. Nous nous sommes servis, dans nos 4 
calculs, des résultats de Rubens pour les longueurs d'ondes suivantes : » 
À 23, 33, b2, 63, 83 et 94 uw ;'entre 100 et x &, nous avons utilisé la : 
eh A FLAeS de Sinton et Davis, qui se raccorde de façon très satisfaisante aux | 
: . : résultats de Rubens dans cette région (À — 117 x). Par contre, nous 
avons rejeté les résultats obtenus par Yoshinaga, car ils sont bien diffé- - 

1 rents de ceux obtenus par Rubens. Toutefois Sinton et Davis, comme 
Yoshinaga, trouvent que la courbe représentative de R(1) présente deux 
Yi maxima, comme les cuurbes relatives à un grand nombre de cristaux 
* ivniques : LiF, NaCÏ, NaF, KCI, MgO, etc. Le premier maximum, situé 


} 
: - 
! à 95 y d’après Sinton et Davis, doit être celui qui fournit les rayons 
‘ restants pour À= g1,1 w (Yoshinaga le place à 85 y, ce qui paraît peu | 
Ur, probable). Les auteurs précédents s'accordent pour situer vers 130 y le 
_ deuxième maximum, qui est passé inaperçu de Rubens. Nous avons 
‘LA calculé ® par la PEN (32) avec : | SES 
Wu 75 
LUE SON 23 50,4 717 94 108. + ( 
Do ais . + + :| — 032259 |! 424612 | — 4,75087 | — 1,19216 | 1,88336 0 
ÿ FACE 122; 7 140 165 300 4 


MAS Le Ce — 096328 — 0800935 | 074143 05234144 


; 
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3 4% 
“Les valeurs de nk et n°? — X? ont été calculées à l’aide des formules (4) 
Let (5). On remarque que, bien que les deux maximums de R aient des 
valeurs du même ordre : 0,805 pour le premier et 0,83 pour le sécond, 
 l’influence du premier se marque à peine sur la courbe de nk ; c’est le 
Second qui est relié à 4. 


* 


M 


je “Er ex 2,2 
==, n-k 
| Dre = 
WA 40 
{ 
ÉD% » 
ADN 
% ù 30. 
ÿ à 
| Î / 
# E \ 
| / x 20 
; ! \ 
l 
p | \ 
, & 10 
x L x 
== î \ + 
SR 25 g Da 
= TERRES MT US Le Ts 1 ue #" her ; F; Es Sr 2e TT ÊTRE 
ee ; | | () 
DA 1 LA — 
NN / 1 : 
D # nl Ætu h 
7: x ee Fi 
F3 1 ui," 
C4 J LS à 
TV / 
DK CE =20 
RC enne ET ” S ê ps 1e 
f 50 100 ) 150 200 250 309 
Aenp 
Fig. 4. — TICI ’ 


à Un autre fait à signaler est le désaccord complet entre la valeur. 
de }, que nous avons trouvée (175 y) et celle (117 x) obtenue par 
Be arnes à partir de la mesure des facteurs de transmission T. Nous 
pensons que ceci est dû au fait que Barnes n’a pas fait des mesures 
pour des longueurs d’onde supérieures à 140 y Peut-être le minimum 
T() obtenu pour 117 y doit-il être mis en relation avec le faible pic 
de nk que nous trouvons vers 115 y. D'autre part, la valeur mini- 
um T—0,75 ob'enue par Barnes pour la couche de TiCI la plus 
paisse conduit, compte tenu de la valeur de nl que nous avons trou- 
e, À une épaisseur d 0 "7 & pour la couche, ce qui est raisonnable, 
Barnes indiquant que les épaisseurs qu'il utilisait étaient comprises 


ntreo,2 met bp. | 
4h. 2. Nous avons cherché à représenter les courbes nk et n° — k? en 
onction de À au moyen de formules de Drude (14)et (15), avec =—175 y; 
— 5,1: <— 31,9; b—0,43. Le choix de la valeur de b se justifie 
omme Bt. Pour b—0,5, la formule de Havelock donne À, = 1,31 14; 


À 
d 
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ici \kn— 134, d'où À, —179,9 4. D'autre part, pour À = lo, On 
a Rs — 0,70 et la formule (21) donne b— 0,41. Cependant, les nombres 

du tableau III et les courbes de la figure 4 montrent que les valeurs 
| de n°? — k? calculées d’après (14) ne sont pas en très bon accord avec 
celles que l’on déduit de R() (). 


TaBzeau II. "TIC 


Formule (32) Formules de Drude 
À en y EE ETS RSC PE Rd 
nk n° —k* | nk n°? —k? 
- | 

23 0,65 444 o,0I 4,6 
33 0,67 3:33 0,04 AI 
2 0,66 0,79 o,18 2,5 
63 0:47 — 0,70 0:34 | 1,2 
83 0,099 — 4,64 1,02 — 2,4 
94 1,69 — 8,81 1,6 | — 49 
108 4,68 — 7,64 3522 — 8,5 
120 3:88 — 1340 51 — 13,6 
128 5:05 — 19,09 77 — 16,9: 
140 9144 127055 12,3 — 20,9 
165 28; 39 LE 4 28,0 078 
170 28,91 — 6,35 32:0 — 2,1 

180 3159 7:43 32:7 137 : 
185 3104 14,81 32,0 2234, 
200 28,97 28,09 26,8 38,0 
230 23:26 399 159 4657 
300 « 11,55 399 74 40,2 


&.h.3. Szigeti [29] a montré comment on pouvait relier d’une façon. 
très simple la compressibilité 8 d’un cristal ionique à À, « et nj. Dans le 
cas du TICI, avec KL = 117 , valeur qui était adoptée jusqu’à présent, 
Bcalc/Bobs — 0,51. Etant donné que Bcaic est proportionnel à X, si nous" 
adoptons pour X, la valeur 175 x, on trouve : > 


Pealc/Bobs = 0,51 X (175/117 D 1,14. 
Szigeti définit aussi un facteur de distorsion s qui devrait être égal à 1. 
pour un cristal ionique parfait, et qui est calculable à partir de A 
e et nè. Avec L — 1: 17 . on trouve s— 1,08 pour le chlorure de thal- 
lium tandis qu'avec = 179 y, on trouves — 1,08 X (117/175) — 0,72, 
valeur qui est du même ordre que celles calculées pour les halogénures: 
alcalins (s — 0,74 pour NaCI ; 0,80 pour KCI, etc.). 22 4 


IRL EU ET 


Ë pe | 
(1) On obtiendrait un résultat plus satisfaisant en prenant nul le terme 
constant de la formule (14). PE ne DER 


LM M 
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_4.5. BlendeZnS.— Lescristaux cubiques appartiennent au groupe de 

symétrie T2 — Fh3m. Par suite de l’absence d’un centre de symétrie, 
une seule oscillation fondamentale, de type F2, triplement dégénérée, 
est active à la fois en absorption et en diffusion. 


nk 


20 


10 


ke 


4 Le spectre d'absorption infrarouge a été étudié par Haas et l’un de 
nous [12], qui ont trouvé un minimum de transmission à 36,5 L, valeur 
en excellent accord avec la longueur d’onde correspondant à la raie de 
ifusion = 274 em ! [6]. 4 

DiLe spectre de réflexion infrarouge a été obtenu par Rubens et 
Liebisch [24] puis récemment par Yoshinaga [31] et par Burstein [4]. 


ce maximum de R est situé à 31 u par Rubens et par Burstein; 
foshinaga, opérant sous une incidence de 45°, donne une valeur très 
ifférente : 25 . Nous sommes partis des données de Burstein, plus 


qu'on tire de la fréquence, observée. en diffusion (5, —34g em-*, 


facteur de réflexion de Rubens et Liebisch [24] pour calculer les 
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étendues vers les courtes longueurs d’onde que celles de Rubens, et dont 
le détail nous a été communiqué par l’auteur. Les valeurs de R ayant 
été déterminées par comparaison avec celles d’un miroir d'aluminium, 
nous les avons corrigées en admettant que R — 0,98 pour Al dans toute. 
la région spectrale utilisée. » a été calculé par la formule (32) avec : 


P'ÉLTEEEN [5 NÉ 20 23 | 24 27,535 NE 29 30 NA 

ai — 0,3141 | —0,5078 | — 0,8549 — 2,9304| 42,773 |— 37,059 — 1,530 — 1,266 
| | 

Me es 35 sr Ra 52 63 94 | tro 

di .|—0,58275| — 1,1303 | 1,8973 | 0,8642 | 0,1531 | 0,0835 | 0,0834 | 


On en üre, à l’aide des formules (4) et (5), les valeurs de nket de n° — Æ? 
contenues dans le tableau IV et sur la figure 5. Le maximum de nk a 


lieu pour k9 — 36,7 u, en très bon accord avec les mesures de trans- « 


mission. En prenant cette valeur pour À, et, en outre, s — 8,3 ; n$—5,0 ; 
b— 0,055, nous avons pu représenter de façon assez satisfaisante les, 
valeurs de nk et de n?— k?, comme le montrent les données du 
tableau IV, au moyen des formules de Drude. 

La relation n —}X est vérifiée (avec une valeur très voisine de 0,5) 
pour À — 28,2 y. Cette valeur est en bon accord, d’une part avec celle 
que donne la relation de Frôhlich (1, — 28,7 y), de l’autre avec celle 


M 28,7 u). 


Tagceau IV. — ZnS. Blende. RE 


4.6. MNitrate de plomb PD(NO:):. — 4.6.1. 


Les cristaux cubiques 
apparüennent au groupe Té(Pa3). Nous avons 


utilisé les mesures du 


PO PSS Re 


‘s 
# 


! 4 


d 
4 
| 
| 
| 
| 


Formule (32) Formules de Drude 
nk n° — k® nk nè— Je | 
0; 20 435 o,01 4331 
9»35 3:65 + : 
0:31 2:72 0,07 34 d 
| 0,07 — 0,62 | 0,31 MIO 
| 0,12 M4: 20 o,6 1210 s 
12,9 20 ODA 8,2 = 2133 D 
247 — 18,50 19,8 ——" 225 51408 
30:4 4,64 303 SOU UNE 
20,8 33:83 11,4 347. À 
6,7 34:01 502 294 ||. 
ENo 11,90 0,25 11,5 
re 9 10, 37 o,12 TO$ LC HIS 


(3 
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constantes optiques par trois méthodes. Le spectre de réflexion ne 
» montre qu'un maximum, situé à 79 pu. 

La décomposition de la courbe R(A) en six segments donne + au 
. moyen de la formule (32) avec : 


More 22 | 2 68,9 


— 59629 


4513 


3 IIO 
et. |— 0, 22678|— Fe 58122 


0:23013 


SD De" 
0329001 


300 
0:25239 


D'autre part, la courbe —=+InR — (1) est bien représentée par une 
formule du type de Drude : 


0,65(1 — a) 
(1 — x?} + o,207° 


I 
doser ee 
avec æ—56,5/} (x en y). Partant de là, nous avons calculé + par la 


0,29T 
= QE ——— 
? (1 — x}? Lo,20ox? 


Nous avons enfin essayé de représenter les courbes obtenues pour nk 
et pour n°— k?, au moyen de formules de Drude (14) et (15) avec 
— 16,8 ; n° — 3.08 [20| ; b—0,64 et x — 105/X (À en y). 


VE 
.: TaBLeau ,V. — (PENO,).. 
Pr 
Formule (32) Formules de Drude Formules (34) et (35), ", 
PR SE mn  ——— ————— ras à | VA 
enr | { À 
nie 1 clone (% nk n°? —J? nie n°? — k° 
22 0:13 2:90 0,04 2:92 0,04 2,52 | 
27 0,10 2:75 0,07 2:75 0,07 ; 219, 
M33 0:17 2,55 0:15 2:55 0,18 1:47 
s 39 0:17 1,97 0,18 1:94 0:27 1:03 
REA 0:45 077 0:49 0,88 0,78 — 070 
63! 1} 0:64 — 0:54 0,72 — 0,57 1,52 273102 
EN 77 25100 M 55 5911 338 — 4:71 
- 83 3599 | — 7541 454 TP O7 4:90 — 5:02 
DP 1 04: 9:53 — 12,78 9:08 EU 8,90 — 2,67 
110 ? 10,62 6,39 10,8 7:25 10,5 6,68 
125 9:42 13:69 0:48 143 
300 2,21 15,8 1,74 15:4 1:83 17,8 


(l à 


e tableau V permet de comparer les valeurs des constantes opti- 
s calculées de ces trois façons. La figure 6 représente les courbés 


culées par la formule (41)et par les formules de Drude. | 


ti) 


. 
‘ 
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nk 


10 


31 


0 20 40 60 80 


200 300 : ; 


Fig. 6. — Pb(NO:).. 


4.6.2. La maille des cristaux contient quatre molécules Pb(NO;):. 


Dans la région spectrale étudiée se manifestent des vibrations fondamen- | 
tales externes, c’est-à-dire résultant des mouvements des ions NO%; et. 
Pb?+ considérés comme rigides. Tous les 


© ® QT 


Li LA 


À 


D.O On 


| Ô @) O NO, 


Le 2 ii 


$ Fig. 7. 
Mouvements du groupe 


ee NO; — Pb — NO. 


ions sont situés sur les axes ternaires du 
cube. Les mouvements des NO; sont des 


rotations et des translations, ceux des Pb?+ … 
des translations. En couplant les mouve- 
ments des ions de la maille [5], on trouve 
que les translations suivant les axes ternai- + 
res et les rotations autour de ces axes 


donnent naissance à des vibrations de 
types A, et F, (notation de Placzek), les 


translations et rotations doublement dégé- 
nérées normales aux axes ternaires à des 


vibrations E, et F,. Seules les vibrations F, 


sont actives en absorption. Elles doivent 


être au nombre de huit. Trois d’entre elles 


dérivent des trois rotations des ions NOTA 


DT. 


DE ln 
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elles font peu varier le moment électrique dipolaire de la maille et doi- 
vent être peu actives. Les translations parallèles à l’axe ternaire four- 
Bissent par couplage deux mouvements de type F, ; l’un est la transla- 
tion triplement dégénérée, de fréquence nulle, dérivée du schéma T de 
la figure 7 ; feutre la vibration d’antitranslation »,. Enfin, les transla- 
tions normales à l'axe ternaire fournissent par couplage six vibra- 
tions F,, dont il est malaisé de se représenter la forme. Il est toutefois 
Vraisemblable que c’est la vibration du schéma », qui produit le moment 
dipolaire le plus important et que la longueur d'onde 105 4. (5, —95 em} 
doit lui être attribuée. Le cristal ayant un centre de symétrie, les vibra- 
tions actives en absorption ne le sont pas en diffusion ; rappelons que 
Von a trouvé trois vibrations externes de type F,, de nombres d’onde 
96, 149 et 158 cm! [5]. 

… S'il était permis âe raisonner sur les vibrations des groupes NO; — 
Er NO; comme ceux d’une molécule linéaire triatomique symétrique, 

on: sait qu'entre les nombres d’onde des vibrations v, et » de la fi figure 7 - 
xisterait la relation : 


Ge UN 
Gi Mi + 272 


m, est la masse de l'atome Pb, 77, celle du groupe NO:. On trouve. 
ee —0, 891, Or le nombre d’onde le plus bas des vibrations actives en 
diffusion est 96 cm1. La relation précédente n’est pas vérifiée ; il 
est vrai qu'elle suppose négligeables les actions mutuelles des 
sroupes NO; ; de plus, des couplages qui font dériver les vibra- 
#ions F, et F, du cristal des schémas 5, et 5, respectivement peuvent 
Por la odifer: 


Da. 7. Calcite CaCO,. — &.7.1. Les spectres de réflexion de la cal- 
site ont été étudiés par Schaefer et Schubert [28} au-dessous de 15 y, 
par Liebisch et Rubens [ 16; entre 18 et 300 y. Nous n’avons utilisé que 
les données de ces derniers auteurs qui sont plus précises et ont été obte- 
lues en lumière polarisée ; nous nous sommes bornés à l'examen du 
spectre extravrdinaire, qui ne pren pas certaines complications dont 
> spectre ordinaire est affecté | 27]. | 
A : La courbe R — (à) a été décomposée en 14 segments et les vafure 
2 w ont été calculées par la formule (32) avec:  , 


21 22 23,5 | 26,5 28 30. "35 46,75 
. | 24,204| . 59,07 a] 9,7043|— 1,2762 0:6723| RUN 1,307 
63 83 Tu se 110 | 150 300 
‘8,8376 | —3,5275 | — 4,247 | — 0 ee 1,559 | 0,50814 |o,19152 
| Les aleurs de nk et de n°—#* ont été calculées au moyen des 


xpressions (14) et (15), etaussi au moyen d’une formule de Drude à 


x 
en 


x 
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{ 


deux termes, en utilisant les valeurs des longueurs d'onde pro- 


pres l = 33 pu et lp — 110 y, obtenues dans les calculs précédents. 
On a 1— 8, o—+o,2|14|. 

Quant à la valeur de l'indice extraordinaire principal limite, faute de! 
la connaître dans l’ infrarouge, nous avons extrapolé les nombres obtenus 
pour le visible, ce qui revient à négliger l’effet des bandes situées 
au-dessous de r8 u ; nous avons pris n5— 2,16. Dans ces conditions, les | 
formules de Drude que nous avons utilisées s’écrivent : 


AVEPRQUMR 2,411 — æ°) 3,6(1 — x") FLE 
(SU) n° — "= 2,16 + (1 — x?) + 0,040? ( — x" + 0,0837"? 

; % o.24er 0,297" x à 

(57) nk = (1 — 42}? + 0,0407? + {1— x} + 0.033x"° L 

1 

TaBceau VI. — CO;Ca. Calcite (Rayon extraordinaire). 1 


[ F1 
Formule (32) | "#7 Formules (36) et (37) $ 
D ému —— 0 | A ë 
| | À 
nh | — k nie | n°? — k® è 
£ d | 
4 v ÿe | Te 
2I O;21 1,06 V0] o;17 | 0,45 | | 
22 | 0,03 | 1,02 O» | 0; 19 | 
23,5 0,04 0:27. | 0: 33 = ro:e 4 
25 0,14 | 0,06 0,52 |: 6,900 IS 
28 0,08 | — 1,58 0,80 — 2,80 4 
130 0:71 RESTE PM 2:90 — 3:43 0000 
33 6,54 | FAN SEC 6,00 | 1,80 || Ë 
35 4577 | 1197 SA PEU 7:56 ||: 
40 2:67 | 6,93 1» 52 7:58 NC 
45 0:92 | 6,22 0,76 6,160 40e 
50 0,05 4:12 0:54 5753 a 
ÿ2 0,02 35 19 0,46 (5 00 ‘4 
3 0; | 1,45 Q3135) 2,84 1e 
83 0,73 EST RO 0,74 | 79. AIS 
90 0:73 — 4546 1; 32 — 111 lle 
04 1:43 54 SE À 1:95 23548 ï 
100 5:40 — 11,91 39 — 4:12, || 
110 # 9,0 4,80 9:08 4:67. Le 
120 CR AT 
150 3:46 27 1,0 13,88 CN 
300 0,84 10,82 OS 8,92: VIA 
| FEU 
= ei 


LA 


> Re 
avec æ = 33/X et x — 110/). La figure 8 et le tableau VI PErREtE + 
de comparer les résultats obtenus par les deux méthodes. a 
À 
Æ 


ne 
£ 
\ 


4.7.2. La calcite possédant un centre de symétrie, les valeurs des fré- 
quences fondamentales actives en infrarouge ne se retrouvent pas dans : 
le spectre de diffusion. D'autre part, l'absorption A RAA trop” 


FM 
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intense pour permettre la mesure directe. Les vibrations actives en 
absorption sur les rayons extraordinaires sont du type A2, (notation de: 
Placzek). Celles qui se trouvent dans le domaine spectral étudié corres- 
-pondent aux vibrations externes. On en prévoit deux, l’une dérivée des 
_pivotements en phase des deux ions COS de la maille autour de l’axe 


F T KA l 
ù nh | 
n-k° 
10 
5! 
(l 
450 À en A 


Fig. 8. — Calcite (rayon extraordinaire). 


«:. 
‘] , 
LIT l’autre correspondant à l’antitranslation des ions COs_ et Carr 
long de cet axe (‘). On s’attendrait à ce que seule la seconde de ces 
brations développe dans le cristal un fort moment dipolaire ; mais 
interaction des deux vibrations de même type peut rendre active la. 
première [10]. On constate, en fait, que le facteur de réflexion est du 
même ordre pour les deux maximums. 


4 4.8. Rutile TiO:. — 4.8.1. Les cristaux sont quadratiques (groupe 
D}, — PA/mnm). Le facteur de réflexion de surfaces parallèles et per- 


He # 


m1) Pour le classement et la représentation des oscillations fondamen- 
les de la calcite, voir J. Cabannes. Revue Screntifique, 1942, 80, 4o7 et 
n. Acad. Scient. Fennicæ, 1950, À, n° 82. 
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pendiculaires à l’axe a été mesuré par Liebisch et Rubens [17]. Les 
minima de transmission de couches formées de poudre incluse dans la  » 
paraffine ont été étudiés par Parodi [19]. Nous sommes partis des cour- 
bes de réflexion relatives aux rayons ordinaires et avons calculé l’angle 
par la formule (32) avec : 


# 

DAS s [033 FPE 5 Sn pit 8 a NE 10 IT,I | 
$ 

et | 10027 0,064 0,195— 0,763| 0,608 |— 2,511] — 3,99| 31,202 4 


110) 2,5 23 13:5 DANS 15:5 16,5. ; 
di; : .|—715,000 6:45 1,024— 1,188|— 0,476| 0,480 |— 0,496|— 0,306 1H 
4 


| RiRee. 2 Tps.) 8 18,5 10;5 22 23,4 25,6 33 4 
af... «| 0,420 | 0,308 | 1,3:36/— 1,014] 3,113 | 1,720 |— 2,304 0;432 28 
7 RSS OPRE  P  L 83 94 300 4 
ai: j .|—0,0208|—0,0620| 0,249 | o,101 | 0,0222, si: 
4 

: Tagzeau VII — TiO,. Rutile (Rayon ordinaire). | : 


Formule {32) Formules (38) et (39) 
À en U PTE Pros No TT | a 
2 nk n°? — le? | nk ne IR 
L cd = LS 
; 02 — 0,06 0,15 o, 84. 
À 084 — 4,8” 0:45 a 3:02 
1. RME Are à 0:64 — 104507 
3 »5 | — 12,0 2,10 Nr 
Lx" 80 | À 19,5 8:47 | — 13,6 8, 36 — mo LA 
; 5 | AS | Lx 10:7 10, 56 a 6,25 t| 
ai ie LUE 22 3114 —. 0,08 p 
Fa 2595 | ——t 10:38 2,04 Vire 
; 374 NAS 4:60 NRA 
4 Ru né l PE 214 11,7 — (655 
: un PRE OU) T — 147,6 
A cu : -MO02:7 133 — 129 
RE Fa F0 5704 170 — 51,2 l 
FT 4 32,6 178 353 0 
44 271 54 213 
je 553 i05:6 1354 143 
; 557 91;:8 11,6 127 
: De | 36:7 7:7 114 
Fa 353 | 83;2 88 
ul \ ——— | 
d (5 
NP | a 
_ puis les valeurs de nk et de n°? 2 Que 
a et de n° — ? contenues dans les colonnes 2 et 3. 
. du tableau - Nous avons cherché à représenter nk et n? — 4? par de 
en EM sù 
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des formules analogues à (36) et (35) avec X9 — 20 u 3 k—55 u; 
4 De O0,T b 0,22; nj— 6,0; sj — 84 : 
es 19 9 ARC RL 2 2,0(1 —.r?) 8t(1 — 7?) 
(38) n° — k == 0,0 + (1 — af LE oota? an (1 — LP 0,087 
0,17 He. 
| Go) nk = : 


\ (£ — x? Lo,orx? Le u— 22} + 0,057" * 


100 


20 
ho: 50 100 150 Àenp 
| Fig. 9. — Rutile (rayon ordinaire). 


7 
1 
#. 


| | figure 9 les courbes 
| VII contient les résultats obtenus et la fig 
ï Von Hippel [30] a procédé en sens inverse : partant 


ï 
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d’une formule de Drude à deux termes, avec kj —20 y, = Doux 
retrouvé dans ses grandes lignes le spectre de réflexion. 


4 8.2. Les vibrations qui produisent l'absorption du rayon extra- 
ordinaire se font normalement à l’axe quaternaire. Elles sont du typeE, 
et au nombre de trois (). La figure 10 montre les schémas de ces vibra- 
tions dans la maille qui tint deux groupes TiO,. Matossi [18] à 


F0 e G a ; 
Y LC à 
LS SE ts | 


1 
' 
[ 
L 1 
2 1 
1 
! 
1 
4 1 
4 1 
; 1 
1 
' 
, 


L LA> te ee. 

RU ne neue » À 

50 à Le 3 

| Y:0 4 Y 42 < 4 

Fig. 10. — Vibrations E, de la maille du rutile. } 

é 

4 

calculé leurs fréquences à partir des fréquences actives en diffusion et a | 

trouvé pour les longueurs d’onde correspondantes 146 — 16,2 Le, 1 
du = 31,7 d, Mo = 77 v. L'accord entre les deux premières valeurs et! 

celles que l’on déduit du spectre de réflexion est médiocre. La dernière À 

ne correspond à aucun maximum de réflexion. L 


5. — Conclusion. 


CRE SA RE RER SES HEURE (rare | 


Nous avons développé dans ce mémoire une méthode indépendante 
de toute théorie atomique pour obtenir les constantes optiques n et 4 \ 
des cristaux ioniques dans le domaine spectral infrarouge où l’on 
connaît le facteur de réflexion sous l'incidence normale. 

i Nous l’avons appliquée aux cristaux suivants : NaCI. KCI, TICI, ZnS,. 
. . Ph(NO;h, CaCO, calcite (rayon extraordinaire), TiO: rutile (rayon 
ordinaire). ) 

La méthode est particulièrement utile dans les cas, tels que les précé- | 
dents, où l’absorptiun est si considérable que les mesures de transmis- 

. Sion exigent des couches épaisses d’une fraction de micron, qu’ on ne. 

peut jamais obtenir par amincissement de monocristaux, ni même 
souvent par évaporalion dans le vide, à cause de la décomposition que, 
subissent certains composés comme Pb(NO;)2 ou CaCO.. 

Le maximum des courbes nk(\) donne les longueurs d’onde À, ae 
ondes transversales auxquelles correspondent les fréquences fondamen- 


we ? 


(°) Szigeti [29j en dénombre seulement deux, par erreur. Re 


A 


v 
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J1 


 iales » de vibration des réseaux cristallins. Ce sont elles qui inter- 
5 viennent dans la comparaison avec les fréquences de diffusion de 
2 Raman, dans l'expression des chaleurs spécifiques, et que l’on obtient 
- dans les calculs faits à partir des constantes élastiques. La longueur 
- d'onde d’intersection des courbes n(2) et #(2) fournit, d’autre part, pour 
# les cristaux isotropes, les longueurs d'onde propres }, des ondes longi- 
“tudinales associées aux vibrations fondamentales de fréquence vs. 
- Le tableau VIT résume les résultats obtenus. [l donne en microns.les 
. valeurs de }, et de’, calculées comme on vient de le dire ; en outre, il 
contient, d'une part les valeurs de à, déterminées par des mesures de 


transmission et celles calculées par la formule de Havelock (19) à 
partir des mesures de réflexion ; d’autre part, les valeurs de x, déter- 


--minées par diffusion dans le cas de ZnS où il n'y a pas de centre de 
symétrie et celles calculées, d’après Frôhlich, au moyen de la for- 


D (16). 


Cristal 


| Ae calculée . 

| Ào transmission 
|| à Havelock 
|| A1 calculée . 
| A Raman . 
A3 Frôblich. 


Tagreau VIII 


NaCl KCI 
62,3 | 70,5 
61,1 7057 
60,4 72:3 
37 4 

384 478 


TICI 


175 
117 (2) 
175 
70 


85 


{ 


+ 


ZnS |Pb{NO;) CaCOsit | TiOy 
36,7 105 33 et r10/20et58 
36:5 À Fe De 
33 IIO 2 =, 
28,2 58 -- — 
28; 7 _ — — 
287 4735 + = 


# 


Le résultat le plus inattendu de nos calculs est la différence considé- 
le entre les valeurs de X, calculée et mesurée pour le chlorure de 
illium ; nous avons discuté en 4.4.1 les raisons qui nous font penser 
ue la valeur calculée est la bonne. 


(Institut d'Optique 
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SUR LA BIRÉFRINGENCE ACOUSTIQUE. 
MÉTHODES DE MESURES, 
ÉTUDE DE LA DISPERSION 


Par Jacques BADOZ 
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CHAPITRE PREMIER, — Origine de la biréfringence acoustique. 
LS 


CuaAprrre I. — Les théories moléculaires. EN DE DATES 


1) Aspect mécanique de la biréfringence. : 

2) Aspect optique. Dispersion. : (3 
3) Conclusions générales. 
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—_ Deuxième partie. — Étude théorique el expérimentale des méthodes dei it 
n mesure de la biréfringence acoustique. FE 


Cuapirre Il. — Étude préliminaire. 


1) Ordre de grandeur des phénomènes, 


2) Production des ultrasons. \ ! 
3) Mesure de la différence de marche (étude d’une méthode 
photoélectrique, validité physique des mesures). Lots 
4) Conclusions. RE rs 
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_1) Production des ultrasons. ie He. 
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+ saire d'étudier l'influence, sur la mesure, de facteurs négligés par les. 


= h) Conclusions. 
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Trorsième PARTIE. — Mesure de la dispersion de la biréfringence acoustique 


de quelques liquides. 


1) Mode opératoire. 
>) Exploitation des résultats. Erreurs. 
3) Résultats expérimentaux, ZX 


CoNGLUSIONS GÉNÉRALES. | 


BIBLIOGRAPHIE. + 


INTRODUCTION 


La biréfringence acoustique des liquides, c’est-à-dire l’anisotropie 
optique développée dans les liquides par les ultrasons, est mise en évi- 
dence par R. Lucas, dès 1938. Elle ne fait ensuite l’objet que de deux # 
études expérimentales [24] [26]. Zvetkov et ses collaborateurs vérifient 
ainsi que la biréfringence des liquides purs varie bien proportionnelle-, M 

ÿ 
L 


.mentà la fréquence sonore et à la racine carrée de l'intensité acoustique, 


comme l’a prévu R. Lucas. 
Pour certains liquides très visqueux, ces expérimentateurs remar- % 
quent toutefois, dans le domaine des hautes fréquences ultra-sonores, « 
un écart à la loi de variation linéaire de la biréfringence avec la fré- 4 
quence. A. Peterlin [18] propose alors une théorie moléculaire (théorie 
de l'orientation}, qui justifie cet écart à la loi initiale de R. Lucas. à 
Plus récemment, deux théories moléculaires (Peterlin [17], Badoz {1}) - 
sont proposées pour rendre compte de la biréfringence des solutions 
de macromolécules et quelques vérifications semi-quantitatives sont 
effectuées. 
. Nous entreprenons alors l'étude de la dispersion optique de la biré- ! 
fringence acoustique, qui n’avait fait encore l’objet d'aucun travail - 
expérimental ou théorique. LEUR 
Comme la biréfringence acoustique est petite et que ses variations 
avec la longueur d'onde de la lumière sont faibles, nous sommes d’abord: 
conduits à effectuer une étude critique des différentes méthodes de | 
mesures possibles de cette biréfringence. Nous jugeons, en outre, néces- ! 


premiers expérimentateurs. à 
Notre texte se divise en trois parties : 15 020 


— Après avoir rappelé l'expression de la biréfringence acoustique 

3 , # . ETC 
qu’a d’abord donnée R. Lucas, nous passerons rapidement en revue 
, . , . . DE . RON 1 PÉr 

les théories moléculaires qui permettent de préciser les lois de varia- 
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- fon avec la fréquence sonore d’une part, avec la longueur d’onde 
à lumineuse, d’autre part. 

mn — Nous étudierons ensuite les différentes méthodes de mesure pos- 
. sibles de la biréfringence acoustique, car il est nécessaire, pour les 
… mesures de dispersion, d'employer un appareil sensible et précis. 


— Nous effectuerons enfin l'étude de la dispersion des liquides et 


y rs «nm “ L4 
» nous pourrons alors vérifier les hypothèses avancées dans la première 
?; partie. 


PREMIÈRE PARTIE 


CHAPITRE PREMIER 


Origine de la biréfringence acoustique. 


“ 


Une onde ultrasonore progressive plane produit, dans certains 
- liquides visqueux, l’apparition d’une biréfringence. 


le phénomène et en donne la théorie. 
- Avec certains liquides (huile de lin, de ricin...), l'intensité du phéno- 
mène est assez grande pour que la lumière restituée par la biréfrin- 


a 


. gence, produite entre polariseurs croisés, soit nettement perceptible à 
 Pœil. 6 


: Pour établir la théorie de la biréfringence acoustique, R. Lucas 
- (effet Maxwell). 
s caractéristiques de l’onde sonore : 


NAME": /2 sin 2mv(t —) (Er) 


vec les conventions : 


PE 


tion dans le liquide, w l'intensité acoustique et p la masse spécifique 
du liquide. 

… Les conséquences de cette formule ont été vérifiées par Zvetkov et ses 

collaborateurs [23], [24], [25] pour des liquides visqueux (huiles de lin, 

de ricin, etc...). k 

La biréfringence est bien proportionnelle à la racine carrée de l’inten- 

é acoustique 5, au moins jusqu’à des intensités de valeur moyenne 


AU 
Pe 


. C’est en 1938 que R. Lucas [16] met en évidence expérimentalement 


suppose qu’elle est de même nature que la biréfringence d'écoulement Ÿ 


Il peut dès lors exprimer simplement la biréfringence en fonction 


- est la fréquence des ultrasons utilisés, V leur vitesse de propaga- 


st 


« 


(l 


lois de la diffusion brownienne [19]. On suppose alors que le liquide . 


.. Classique pour décrire les'actions du fluide environnant, sur lès molé- 
x f 
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(cf. » partie). Elle estaussi proportionnelle à la fréquence du son saut 
* pour certains liquides visqueux pour lesquels apparaît une saturation 
vers les hautes fréquences (cf. chap. Il). Enfin, la constante M figurant 
. dans l’expression (1), calculée à l'aide des données de la biréfringence 
acoustique est bien du même ordre de grandeur que la constante de 
Maxwell déterminée à l’aide des expériences de biréfringence d'écou- . 
lement. j 
L'hypothèse de R. Lucas, qui implique une identité de nature entre 
_ les mécanismes de production de ces deux biréfringences accidentelles, 
apparaît donc comme solidement vérifiée. 
Si la biréfringence acoustique a même origine physique que la biré- 
fringence dynamique, les. théories. développées à propos de l’un des 
phénomènes s’appliqueront à l’autre. 
Il est donc logique de penser que la biréfringente acoustique est la 
résultante de deux effets élémentaires : un phénomène d’ordre mécani- | 
que, orientation ou déformation des molécules et un effet optique lié à 
l’anisotropie des molécules. et 
Pour calculer la biréfringence acoustique il faut donc traiter succes- 


\ 


sivement les deux problèmes du comportement mécanique et optique L 
. des molécules. | ASITR 
CHAPITRE II. 5 

| t 

Les différentes théories de la biréfringence acoustique. « 


1) Aspect mécanique. — Nous avons par ailleurs déjà traité ce pro- 
blème [5]. PU 
. On suppose que le fluide est soit composé de molécules non sphéri- 
ques, rigides, anisotropes, qui s’orientent sous l’action du champ 
sonore |18|, soit, au contraire, de molécules souples qui se déforment 
sous l’action de l'onde et deviennent alors anisotropes [1], [19]. 
Pour mener les calculs, on utilise les travaux de Jeffery [13] et les” 


Î 2 


di dninleneet 


ETAGE RU 


est constitué par des particules de matière continue baignant dans un. 
fluide continu. On admet en outre la validité de l’hydrodynamique 


cules. On considère enfin que les molécules sont assez éloignées pour: 
être sans action mutuelle. Reel 
Ces hypothèses, acceptables pour traiter le cas des solutions de maëro- 
molécules, sont plus difficilement compatibles avec les propriétés d'un 
liquide pur. Elles sont cependant admises faute de moyen plus satis- 
faisant pour décrire un liquide soumis aux ultrasons. 1-46) PCRRRS 
Quel que soit le modèle moléculaire employé la fonction de réparti- 4 
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w = 1. , , e 
non dans l’espace, des axes des molécules orientées ou déformées est 


» proportionnelle à 


uw 


Vues 
3 relaxation). La biréfringence est alors proportionnelle à ce même fac- 
L teur et non seulement à © comme dans l'expression (1-1, p. 35). Cepen- 
4 dant tant que w?+?reste négligeable devant l'unité, An reste proportion- 
- nelle à w (c'est le cas de la plupart des liquides purs dans la gamme de 
+ fréquences 0-15 MHz). Lorsqu'il n’en est plus ainsi, la biréfringence croît 
moins vite que ne le prévoit la loi initiale de R. Lucas. : | 


4] 


(o est la pulsation du son et + un temps de 


rs 


2) Aspects optiques de la biréfringence acoustique. — L'étude des pro- 
- priétés optiques du milieu constitué par les molécules « mécanique- 
| _ ment» orientées ou déformées par le champ sonore, comprend le calcul 

ile la biréfringence acoustique et l'examen ‘de sa dispersion optique. 


LS 


LA 


LL 


w 


+ 


EL 


EXPRESSION GÉNÉRALE DE LA BIRÉFRINGENCE [5]. — La répartition 
des molécules orientées ou déformées a la même symétrie que le champ 
“sonore. Le liquide se comportera par conséquent comme un milieu 
“uniaxe dont l’axe optique est confondu avec la direction de propagation 
du son. Le calcul de la biréfringence se réduit à celui des indices du 
milieu, pour deux vibrations électriques incidentes respectivement paral- 
… lèle et perpeñdiculaire à la direction du son; la direction de propaga= 
… tion de ces vibrations étant normale à celle des ultrasons. | 

“ Le-calcul des indices du milieu s’effectue à l’aide des fonctions de : 
épartition (chap: II, $ 1°") et des polarisations principales des molécu- 
és. Nous avons rappelé par ailleurs |5} le calcul complet de la biré- 
“fringence, qui se mène selon des procédés classiques {rr], [17], [18]. 


ee 


- DiSPERSION DE LA BIRÉFRINGENCE. — Si l’on admet la validité de 
l'expression du champ interne de Lorentz, on peut se proposer de ren“, 
dre compte de la dispersion optique de la.biréfringence, due aux ultra- 
‘sons, à l’aide de la théorie développée par R. Servant [22] dans le cas 
s effets Kerr et Cotton-Mouton. 

Dans les régions de transparence assez éloignées des bandes d’ab-. 
orption ultraviolettes la rétractivité R — ES 

; 4 


ri où }, est la longueur d’onde réduite de réfracti- 
É , n 


= — 


, peut se mettre sous la 


. On peut montrer que la biréfringence peut aussi se mettre sous | 


eo 2 ’ A La 3 
forme An —An,. — À ,où A est une longueur d'onde réduite de 
SE à — | 


on 
| _ L'étude des dispersions de An et de R permet de déterminer aisé- 
mor et 25. RAT ee er VU : 

Or, la valeur du rapport (1/2), ainsi accessible à l’expérience, 
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prend des valeurs nettement différentes selon le modèle optique 
retenu. : 

Dans le cas d’un modèle de Gans, pour lequel l’anisotropie optique 
de la molécule est indépendante de la longueur d'onde, ce rapport 
‘yaut 1,5 environ (l'indice du liquide n — 1,5). 

Dans le cas du modèle de Langevin l’anisotropie optique de la molé-., 
cule varie, avec la longueur d'onde de la lumière, comme la rétracti- 
vité ; ce rapport est alors égal à 2,5 environ (n —1,5). ‘3 de 

| L'étude de la dispersion de An et de R permet à la fois de vérifier 
les hypothèses de R. Servant et de préciser les propriétés optiques de W 
la molécule étudiée. 


3) Conclusions générales, — Le calcul de la biréfringence acoustique 
d’un liquide (liquide pur ou solution) implique la connaissance de la # 
répartition. dans le champ sonore, des directions des axes principaux 3 
des molécules et le choix d’une expression pour le champ électrique 
auquel est soumise la molécul». Quelles que soient les expressions } 

- retenues pour la fonction de répartition et le champ interne, le mode w 
de raisonnement reste le même et la biréfringence peut toujours se M 
mettre sous la forme du produit d'un facteur d’ordre optique et d'un 
terme d’ordre mécanique. + 
La nature des renseignements obtenus par l’étude de la biréfrin- 
gence acoustique dépend des facteurs expérimentaux que l’on fait ê 
varier. 4 

: C’est ainsi que des études en fonction de la fréquence des ultrasons ‘ 
permettent de mesurer le temps de relaxation +, alors que des mesures & 
de dispersion renseignent sur les propriétés de l’anisotropie optique Ë 
moléculaire. , 


Mesure DES TEMPS DE RELAxXATION. — La biréfringence acoustique : 


+ PU | Anges 2er iin sfr) 
V 


je VI + wir? 


varie linéairement avec la pulsation w des ultrasons (ou la fréquence v). 

. tant que w?r° est néglig'able devant l’unité. Lorsqu'il n’en est plus » 
+. ainsi la biréfringence croît moins vite, des écarts à la loi de variation 

_ linéaire peut être déduit le temps de relaxation. à : 4 

La mesure des temps de relaxation implique deux conditions : , 

— il est nécessaire que w?+? soit notahle devant l’unité, ce qui est 

surtout le cas pour les solutions de hauts polymères (pour la majorité 

. des liquides purs ce terme est inférieur à ro? entre o et 20 MHz). Or, 

\ | la préparation d'échantillons définis de macromolécules est longue et 

délicate; ÿ+ 

. — il faut mesurer avec précision (à mieux que 1 p. 100 près) et em“ 

valeur absolue l'intensité acoustique, ce qui est un problème difficile. | 

c' 4 
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x Nous avons, pour cet ensemble de raisons, renoncé à la mesure Ssys- 
tématique des temps de relaxation. 


ETUDE DE LA DISPERSION DE LA BIRÉFRINGENCE ACOUSTIQUE. — L'étude 
de la dispersion de la biréfringence acoustique ne nécessite que des: 
… mesures relatives de biréfringence qu'il suffit d'effectuer, tous autres 
+ facteurs constants, à des longueurs d’onde différentes. Il n’est plus 
nécessaire de connaître exactement, en un point du liquide, l’intensité 
acoustique, mais seulement de la maintenir constante, ce qui est beau- 
… coup plus facile. Il en est également ainsi pour certains phénomènes 
secondaires (voir 2° partie) qui troublent les mesures absolues. 

? Les études de dispersion nous permettent de juger la validité de 
— l'extension de la théorie de Servant que nous avons faite à la biréfrin- 
» gence acoustique et par là, la justesse des hypothèses avancées. 


PLAN DE TRAVAIL. — Avant d'entreprendre l'étude des propriétés de 
la biréfringence acoustique, il est cependant nécessaire de préciser les 
a: conditions de sa mesure car peu d’expérimentateurs se sont penchés 
- sur ce problème. Ce sera l’objet de la seconde partie de ce travail. 
la | “4 . = 7. . . . sir . 

ñ Dans la dernière partie nous étudierons la dispersion de la biréfrin- 
gence de deux liquides purs et d’une solution de macromolécules. 


DEUXIÈME PARTIE 


ÉTUDE THÉORIQUE ET EXPÉRIMENTALE 
DES MÉTHODES DE MESURE 

DE LA BIRÉFRINGENCE ACOUSTIQUE. 
RÉALISATION D'UN MONTAGE 


CHAPITRE III 


ae Etude préliminaire. 


Des facteurs nombreux et interdépendants sont à considérer lors de 

7 la conception d’un montage pour l’étude de la biréfringence acousti- 

que. En effet, la différence de marche mesurée A—An.y qui a pour 

: expression : 

à M.n w SEE AVR î æ\ 

A=An,y = —— VE . Sin u(i—<) … (I-2) 
fu TN o.V V \ 

ae 

4 — da liquide considéré, par l'intermédiaire de sa constante de 


é 
PORONRE ET 
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Maxwell M, de sa viscosité n, de sa masse spécifique » et de la vitesse 
de propagation des ultrasons V ; ; 
— du faisceau ultrasonore par la pulsation, w, des ondes et lin- … 
tensité acoustique 5 ; 
— de l'épaisseur de liquide traversé y. 


Chacun de ces facteurs ne peut être fixé arbitrairement. 

Par exemple, pour un liquide déterminé, le choix de la puissance 
acoustique disponible et de la fréquence de travail, fixe l’ordre de 
grandeur de la sensibilité minima de la méthode de mesure du phéno- 
mène. 

IL est donc logique d'étudier successivement et quantitativement les \ 
différents facteurs qui influent sur la mesure. 2:44 


de 


…— 


1) Ordre de grandeur des phénomènes. — FACTEURS DÉPENDANT DU 
Liquine. — Si la masse spécifique, po, et la vitesse du son, V, ne varient 
pas beaucoup d’un liquide à l’autre, il n'en est pas de même de la 

constante de Maxwell M et surtout de la viscosité n. 

Un liquide sera donc choisi en fonction de l'intérêt que présente son 
étude (détermination de structures moléculaires, des propriétés de, 
l’anisotropie optique des molécules, etc.) mais aussi en fonction de la 
valeur de sa.constante de Maxwell M et de celle de son coefficient de 

5 : viscosité n. 
Dans le cas des liquides purs, une grande viscosité est indice de 
fortes interactions entre molécules. Les schémas théoriques que nous 
avons décrits (première partie), s'appliquent alors difficilement. Nous 
éliminerons donc les liquides de viscosité trop élevée (ce sera le cas 
des huiles de ricin, de lin, etc., par ailleurs déjà étudiées). à 

Il faut donc rechercher parmi le nombre restreint de liquides orga- 
niques dont la viscosité est assez faible (ou les interactions moléculaires 
aussi réduites que possible) ceux dont la constante de Maxwell est aussi. k 
élevée que possible. N 5e 3 
Les liaisons éthyléniques ou les cycles benzéniques favorisent l’éléva- 
tion de la constante de Maxwell. Eiles introduisent dans une molécule 
une anisotropie intrinsèque notable en même temps qu’une rigidité de 
la structure propice à une orientation mécanique. rs 
. Des considérations de ce genre nous ont guidés dans le choix du 
cinnamate d’éthyle et du benzoate de benzyle. L ? LE PR 


Les molécules en solution peuvent être beaucoup plus grandes que È 


_celles des liquides purs. klles s’orienteront done beaucoup plus facile- 
ment malgré la faible viscosité des sulvants généralement employés: 
(eau, benzène, etc.) La biréfringence peut prendre alurs des valeurs : 
mesurables même pour de faibles valeurs, c, de la concentration. Mi Es 


£ ré 


Cependant l’allongement même de ces mo'écules leur confère un 
temps de relaxation non négligeable devant les périvdes ultrasonores 
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- employées et leur biréfringence acoustique risque d’être notablement. 
“inférieure à leur biréfringence dynamique. 

Le liquide étant choisi, ou tout au moins l’ordre de grandeur de la 
“constante M.n (ou M.n.c) connu, les autres paramètres importants de 
l'expression ([II-2, p..39) sont : l'intensité acoustique, la pulsation des 
-andes sonores et y l'épaisseur du liquide traversé par la lumière (la 
masse spécifique et la vitesse du son dans le liquide ne varient pas 
considérablement d’un corps à un autre). 


. DÉTERMINATION DE L'INTENSITÉ ACOUSTIQUE OPTIMA, — Puisque la biré- 
* fringence acoustique croit comme la puissance 1/2 de l’intensité sonore, 
“nous avons en principe intérêt à opérer avec des intensités aussi élevées 


W = : : ki . $ 5 
“que possible. Cependant de nombreux phénomènes viennent limiter la: 
L \ 


puissance utilisable. 
- La cavitation impose une première limite théoriquement assez sévère 
(1/3 de watt par centimètre carré dans l’eau, par exemple) mais les 


- plus élevées. 

… L'énergie acoustique émise par le transducteur se’ retrouve dans le 
pride sous forme de chaleur (absorption dans le liquide et absorption 
en 


“en fin de trajet dans un piège). La température de la cuve va croître et 


“la viscosité du liquide varier ; c’est ainsi qu'avec la cüve utilisée (pleine 
“de liquide, sa valeur en eau est 500 g), sans perte thermique, l'élévation 
“le température serait de 005 par minute pour une puissance dépensée 
de 20 watts (intensité acoustique 1 watt/cm?). [L faudra donc refroidir 
cuve et limiter la puissance dépensée. 

Un autre phénomène peut également troubler les mesures de biré- 
ingencé acoustique : « l'écoulement acoustique » [12], proportionnel 
l'intensité acoustique (cf. chap. IV). 

: Pour toutes ces raisons nous avons intérêt à limiter l’intensité acous- 
ue et à perfectionner au contraire la méthode de mesure de la biré- 


asons nous permettra de conclure aussi dans ce sens (chap. 1V). 
ous avons donc opéré le plus souvent avec des intensités acoustiques 
sines de 0,025 watt/cm? (mais toujours comprises entre 0,005 et 


à Choix DE LA FRÉQUENCE DES ONDES SONORES. — Ce choix résulte égale- 
Mont d’un compromis. La biréfringence est en effet proportionnelle à 
la fréquence et la directivité du faisceau sonore est d'autant meilleure 
ae la fréquence est plus élevée ; mais l'absorption des ultrasons croît 
sonentellement avec le carré de la fréquence. C’est ainsi qu après 
trajet de 3 em le rapport de l’énergie absorbée à l’energie initiale 
de 0,2 p. 100, 14 p. 100, 45 p. 100 dans l’eau; de 0,g p. 100, 


retards à la cavitation permetient pratiquement l'emploi d’intensités . 


Un autre phénomène important, là diffraction de la lumière par les # 


“1 


_lées sont, pour un trajet géométrique de5cm:6.107"2 Par lecinnamate … 


Le JACQUES BADOZ 


99:98 p: 100, -... dans l’huile de lin, aux fréquences respeclives de 
1,10 et 20 MHz. 

Enfin il est assez difficile de tailler des quartz de dimensions notables 
résonnant à des fréquences élevées (leur épaisseur décroît comme 1/v). 
Aussi avons-nous opéré à 480 KHz, 3,5 et 11 MHz. | 

Ainsi pour la fréquence ultrasonore de 3,5 MHz et une intensité 
acoustique de 0,025 watt/cm?, les différences de marche moyennes calcu- : 


Éd 


d'éthyle, 3 10—* À pour le benzoate de benzyle, 6.107“ } environ pour. 
un polystyrène à 0,02 g/cm° dans le benzène. 

(Nous appelons différence de marche moyenne, la valeur moyenne, 
dans le temps, du module de la différence de marche instantanée, due 
à la biréfringence acoustique). 

L'étude de ces phénomènes exigera donc une méthode de mesure 
assez sensible et précise. 

Les ordres de grandeur des phénomènes à étudier étant évalués nous 
allons pouvoir passer en revue les conditions ainsi imposées au matériel! 
à utiliser. 


Lu 


éd cslninininitionns dE Guess 


-2) Production d’ultrasons. — L'intensité acoustique mise en jeu est 
faible : de l’ordre de 0,025 watt/em?. Nous la ferons cependant parfois 
varier mais ne dépasserons pas 0,9 watt/cm? à la sortie de l'émetteur. La « 
surface de l'émetteur est de 20 cm? ; la puissance nécessaire est donc de. 
10 watts Q acoustiques ». Si nous admettons que le transducteur a un à 
rendement de 30 p. 100 il faut pouvoir disposer de 30 watts « électri- 
ques » aux bornes du quartz. Un générateur de tension haute Reel 
délivre facilement 50 watts électriques. s 

L'énergie électrique doit pouvoir être émise dans une gamme del 
Pr unccs assez large pour faire des études en fonction de la fréquence: 
(par exemple 0,3-11 MHz), avec un réglage assez fin de la fréquence 
d’oscillation, dans le but d’accorder le 
générateur sur la fréquence de résonance“ 
du quartz. ER 


d’être stabilisé en fréquence, car le facteur 
£ de qualité d’un quartz émettant dans un 

liquide est assez faible. HR t 

Un quartz piézoélectrique peut être, À 

Fig. 1. effet, remplacé par un schéma équivalent au 

point de vue électrique (fig 1) (C; repr 

sente la capacité électrostatique du quartz, £ et c l’oscillateur électro: 
mécanique, R la résistance de rayonnement). Pour un quartz de 20 cm? 
de surface, de fréquence fondamentale », — 3,5 MHz émettant dans 
l’eau, ds une Rs face, R +5 000 Q, c & 0,6 pF, le facteur de qualité 


@: 
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Pour une variation de fréquence de l’oscillateur de 5 p. 100, la puis- 
sance rayonnée reste égale à 6o p. 100 de la puissance émise à la réso- 
: mance. La tolérance de fréquence est donc très large. 


Emission des ultrasons. — Les estimations de puissance électrique 
nécessaire supposent implicitement que le transducteur ne rayonne que 
” par une seule face (cf. chap. IV). 

Comme notre cuve est de dimensions limitées toute l'énergie sonore 

… n'est pas absorbée au sein du liquide lors de la première traversée et 

à des ondes se réfléchissent sur la paroi de la cuve, opposée au trans- 

» ducteur. 

3 # Un système d'ondes semi-stationnaires peut prendre naissance et 

- perturber les mesures. 

» Pour tourner cette difficulté on peut soit utiliser un piège semblable 
à celui proposé par Zvetkov et ses collaborateurs [26], soit absorber les 

+ ultrasons en fin de trajet à l’aide d’une substance solide convenable 

D(cf chap. IV). 

” Nous verrons ultérieurement comment on peut s'assurer de l'absence 


… d'ondes stationnaires (cf. chap. IV). 


…_ Mesure de l'intensité acoustique. — Pour l'étude envisagée nous 
n'avons pas besoin de mesurer l’intensité acoustique en valeur absolue 


v4 
ol 


… mais seulement en valeur relative. Si l’on fixe bien la géométrie du sys- 
)tème (position du faisceau lumineux de mesure par rapport à celle de 
… l'émetteur. ultrasonore) l’intensité acoustique sera proportionnelle au 
” carré de la tension de haute fréquence appliquée au transducteur. Un 
 voltmètre électronique conviendra bien à la mesure de cette tension 


n (cf. chap. IV). 


“ 3) Mesure de la différence de marche optique. — les différences de 
…_ marche entre les vibrations lumineuses parallèles aux axes lent et 
rapide de la cuve sont de l’ordre de 10-* X (de 10—* à quelques 107? À). 
4 Il faut donc rechercher une méthode assez sensible. 
Pour effectuer des études de dispersion, une méthode photoélec- 


“rique sera préférable à une méthode purement visuelle, à égalité de 
performances. 


_ MÉTHODES DE MESURE VISUELLES. — Les méthodes de mesure de 
faibles différences de marche statiques ne s'appliquent pas à la mesure 
… de la biréfringence acoustique. V. Zvetkov et ses collaborateurs [24] 
ont proposé plusieurs méthodes visuelles de mesure. Une rotation 
“de r/100 de degré de l'analyseur décrit correspond à une différence de 
marche de 0,56. 10—* 2}. 

…_ Dans une étude critique effectuée par ailleurs [6j nous avons montré 
que la plus petite différence de marche moyenne décelable par cette 
“Voie était de l’ordre de 3 à 4.10-* 1 ; l'erreur absolue étant du même 
» ordre, au moins pour les biréfringences faibles. 
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La précision et la sensibilité ainsi obtenues sont trop faibles pour | 
permettre l'étude de la variation, avec la longueur d'onde de la lumière, … 
des phénomènes de l’ordre de 6.10—* À. 

Enfin les mesures de dispersion sont difficiles. Il faut toutefois noter, - | 
à l’actit de cette méthode, qu’elle permet d'atteindre les valeurs abso- 
lues des différences de marche. Nous verrons cependant (chap. IV, $ 3) 
quelles restrictions importantes il faut apporter à cette affirmation. 


ErupE D’UNE MÉTHODE DE MESURE PAR VOIE PHOTOÉLEGTRIQUE. — La 4 
mesure d’une biréfringence accidentelle à l'aide d’une celiule photo- : 
électrique met à profit la restitution de lumière que cette biréfringence 
produit lorsqu'elle apparaît entre des polariseurs croisés. À 
Montage général. — Une source $, suivie d’un monochromateur M À 

| (ou d'un système de filtres et de : 
AL à : lentilles), fournit un faisceau de j 
| rayons parallèles (de longueur 
d’onde bien déterminée) quitra= 

x [M] NI 1] . verse deux polariseurs croisés 

S A P, C P; et P:. Une cellule photo- É 

A É électrique C reçoit la lumière # 

fai e: restituée, focalisée par L. Ea 14 

= biréfringence acoustique est 


produite entre les plariseurs. % 
£ Les directions des plans de polarisation des prismes P, et P; font un À 
… angle de 45° avec les lignes neutres du liquide et la direction du son. 
Les Le courant photoélectrique, proportionnel aux flux lumineux arrivant 
sur la cellule, est mesuré à l’aide d’un galvanomètre ou d’un amplifi- 
cateur (fig. 2). 
Le courant photoélectrique issu de la cellule : 


€ 


1 


1 Lips + kilo + 72.0. (AN (3) 


comprend trois termes [4] : 


— le courant d’obscurité, L3,, de la photocellule ; 
— k; L, le courant photoélectrique dû à la lumière parasite attei- 
_ gnant la cellule en l'absence de phénomène. k, caractérise l’imperfec- : 
_ ton du montage optique (imperfection des polariseurs, dépolarisation 
par le liquide...); è Fe 
. —7 lo.(4/X1)? dû à la différence de marche A ; I, estle courant photo= 
électrique qui traverserait la cellule en l’absence de phénomène, si les® 
polariseurs étaient rendus parallèles. NA 


ls 


Détection quadratique [4]. — La variation du courant photo-” 
Ù électrique est proportionnelle au carré de la différence de marche si lb 
et Lx, restent constants. | re 


. La détection du phénomène est done quadratique. 
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La limite de la sensibilité de la méthode sera atteinte lorsque la plus 


petite variation du courant photoélectriqué dû au phénomène, 7 » Serà 
- de l’ordre de grandeur des fluctuations, ir, de ce courant. 

Si l’on élimine toutes les causes parasites de fluctuations (variation 
- de la luminance de la source..), les fluctuations du courant de la cellule 


- sont dues à l'effet Schottky et l’on peut écrire [a], [14] : 
5 = ky.LAf—2e.M.LAf (HL4) 


où 1, est l'amplitude instantanée des fluctuations du courant photoëlec- 
» trique Jet A/ la bande passante du dispositif de mesure du courant. 
- Il faut remarquer que cette expression du bruit implique l’emploi 
" d’une cellule à photomultiplicateurs d’électrons couplée avec un ampli- 
- ficateur (7, et [ sont alors considérés à la sortie du photomultiplicateur, 
..e est la charge de l’électron et M le gain de la cellule à multiplicateurs). 
; … On peut montrer [4|, dans ces conditions, que la plus petite diffé- 
rence de marche mesurable est alors : ; “à 


à k ki Af\WA Pt 
; = —( D 4) ; (-5) 


.. Pour atteindre la sensibilité la plus élevée possible, il faut augmen- 
mer I, et diminuer ; et Af(k; est une constante). 4-0 Ra 
_ Dans notre montage k; est compris entre 10% et 5.107" (car nous 


4 
de, 


“ avons utilisé des prismes de Glazebrook) : 

‘18 

| ken = eM = 1,3.10-1 M. K. S. A. 

V4 . ; É « : 4 

D. un gain supposé de 4.10° pour le multiplicateur). 

m.. Dans ces conditions, la plus petite différence de marche moyenne 
« décelable est de l’ordre de 2,5 à 4.10—* 2. Nous verrons que la sensi- 
 bilité de notre appareil est pratiquement de l’ordre de 5 à 6.10" X, ce 
‘ui constitue un accord assez satisfaisant. 


(Remarque. — La limite pratique de sensibilité de la méthode 
“visuelle est de l'ordre de 3 à 4.10‘ à, soit environ 6 à 8 fois plus 


faible). 


de biréfringences acoustiques. Ç 

L'emploi d’une source plus brillante (SP500 par exemple), d'un dia- 
mètre angulaire de la source plus grand At au lieu de 0027)... 
“devrait [4| nous permettre de déceler des différences de marche encore 


de RER es 
* plus faibles (An de 1,7 à 2,5.10° À). 


( 
A : 


| Détecti inéat i d’ détection linéaire permet 
» Détection linéaire. — L'emploi d’une détection linéaire p 


Fe, 


PATTES rs. Q | 
Éaccroitre considérablementla sensibilité des mesures de biréfringences 
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ou de pouvoirs rotatoires faibles. Nous avons montré par ailleurs [4] 
que seule la détection quadratique était cependant utilisable en biré- : 
fringence acoustique. 

Mesure du courant photoélectrique.— Dans l’expression ([HI-3, p.44) 
du courant photoélectrique, seul nous intéresse le terme x? .1o(A/À})? 
contenant la différence de marche à mesurer. F5 ; 

Deux possibilités s'offrent alors : E 

— On peut mesurer le courant photoélectrique total, I, avant et après 
introduction de la différence de marche. La différence des deux lec- 
tures représente le terme cherché. 

— On peut ne mesurer que les termes intéressants à condition de 
moduler /e phénomène lui-même ; on éclaire alors avec un flux lumi- 
neux continu. On utilise un amplificateur sélectif accordé sur la fré- 
quence de modulation, suivi, pour la mesure de la tension amplifiée 
par un pont à cohérence de phase. On obtient ainsi aisément une 
bande passante très étroite de l’ordre de celle de l’instrument de mesure 
utilisé. 

A précision égale la seconde méthode nécessite en outre une stabili- 
sation de la source beaucoup moins poussée que la première. 

On peut voir en effet [{|que dans le premier cas il faut que la fluctua- 
tion, d£, de la luminance de la source reste inférieure à 5.10—*.#, 
pour pouvoir déceler une différence de marche de 5.10 À; alors que 
dans le second il suffit que d£,/£, < 2 p. 100 pour n’introduire qu’une 
erreur de 1 p. 100 sur la valeur de la différence de marche mesurée. 

On aura donc intérêt à moduler le 
phénomène lui-même. Il suffit pour cela . 
de moduler par une (ension de basse fré- 
quence la tension de haute fréquence 
appliquée au quartz émetteur d’ultrasons # 
(chap. IV). REA 
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VALIDITÉ PHYSIQUE DES MESURES DE 
DIFFÉRENCE DE MARCHE. — Le flux lumi- 
neux est proportionnel au carré d’une « 
différence de marche moyenne et c’est la 
grandeur physique réellement produite : “ 
la biréfringence que l’on cherche à 
atteindre. RSS 

La relation habituelle entre une diffé- 
rence de marche et la biréfringence cor-« 
respondante : Anoy = ÿ.Afinoys OÙ y est l'épaisseur du liquide traversé, - 
est-elle valable ici ? A 

Soit æ est la direction de propagation des ultrasons. Les plans d'ondes. 
sonores normaux à æ sont parallèles à yO’z. Les rayons lumineux se” 
propagent dans une direction voisine de celle de Oy (fig. 3). VE 
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La biréfringence à même valeur dans un même plan d'onde sonore, 
mais varie, dans l'espace, normalement aux plans d'ondes selon la 
Moi : An —An,. sin 27t/A (A est la longueur d'onde sonore dans le 
milieu étudié). Les régions de biréfringence positive sont distantes des 

régions de biréfringence négative d’une demi-longueur d'onde 
sonore. 

L'hypothèse A— y.An ne sera donc vérifiée lé long d’un rayon lumi- 
neux que si ce rayon chemine dans une région de biréfringence cons- 
tante (à un instant donné), c’est-à-dire se propage dans un plan d’onde 
sonore. 

Comme la longueur d'onde sonore A est faible (dans l'eau : 3 mm à 
400 KHz, 0,43 mm à 3,5 MHz et 0,15 mm à 10 MH) il suffira d'une 
-petite inclinaison « du rayon lumineux sur un plan d'onde sonore pour 
“que notre hypothèse ne soit plus justifiée. 

… Il faut donc examiner les différentes raisons pour lesquelles un rayon 
“lumineux ne chemine pas parallèlement aux plans d'ondes sonores. 
 Prauquement nous n'utilisons pas un seul rayon lumineux mais un 
‘faisceau de rayons parallèles. Chacun apporte au flux total restitué une 
“contribution proportionnelle au carré de la différence de marche que 
“subissent les vibrations ordinaire et extraordinaire le long de ce rayon. 
Il faut alors tenter de rendre tous ces rayons parallèles aux plans 
“d'ondes sonores : 


à: — la première condition à réaliser est de rendre l’axe du faisceau 
“lumineux parallèle aux plans d'ondes sonores ; 

pe. — mais les rayons lumineux d’un faisceau « parallèle » ne sont jamais 
“strictement parallèles entre eux puisque le diamètre angulaire de la 
source n’est jamais nul. Tous les rayons du faisceau ne pourront être 
M néon parallèles aux plans d'ondes sonores ; 

« — une troisième source de perturbation est due à la diffraction de la 
“lumière par les ultrasons. Un rayon lumineux se propageant dans un 
“milieu d'indice variable ne reste pas rectiligne, il se courbe par effet de 
"mirage. Il ne demeure donc pas parallèle aux plans d'ondes sonores. 


ke Remarque. — Dans le traitement théorique de ces trois cas, nous 

pposerons que les directions de propagation des vibrations ordinaire 
extraordinaire sont confondues entre elles et avec les rayons lumineux. 
Dette approximation est justifiée dans les trois cas par la faible valeur 
es angles des rayons lumineux avec la normale aux faces de la cuve 
(19 au maximum). ; 


Si 


… Influence de la convergence du faisceau lumineux. — Consi- 
érons le collimateur fournissant le faisceau de rayons lumineux (Hg. 4). 


[L est constitué par un diaphragme source s placé au foyer d’un objectif 
le surfacé utile S. Une surface ds de la source (vue de O; sous 


l'angle dx) envoie des rayons (dans l'angle solide Q — S/f?) qui après 


LT 


Mraversée de l'objectif forment un faisceau de rayons strictement paral- 


Kids 


à 


Van 
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jèles et dont l'axe fait un angle à avec l’axe de symétrie du SyS- 
tème (00). Dans ce faisceau nous considérerons d'abord un pue 
s'appuyant sur une surface dS du diaphragme de 1 objectif. x 
Si #, est la luminance du trou source, le flux lumineux transporté 
par le pinceau issu de ds et s’apouyant sur la surface dS de Î| objectif : 
est : 


dŒ(da, d9) = db(ds, dS) = Fo. ds .dS|f?, (H]-6) : 
le flux transporté par le faisceau issu de ds mais s'appuyant sur toute | 
la surface utile de l’objectif est : 
Ab(da, Q) = Ad(ds, S) = %.ds.S/f?. (H-7) 
rue — Dans l'expression de ces flux nous confondons cos a 


di 


ï 


Fig. 4. ; ri 


. 
avec l'unité car x est généralement inférieur à 1°et nous supposons que 
la source émet selon la loi de Lambert). | £ 


É 
Nous poserons : fds — PE (da) est l'amplitude de la) sa 


2 ; 
tion lumineuse (supposée polarisée pour la commodité des éalculs)# 
émise par la source ds. 4 
Nous allons chercher à évaluer le flux arrivant sur la cellule après! 
avoir traversé les polariseurs croisés entre lesquels se trouve la cuve 
: Nous considérerons d’abord un seul rayon lemineux x,r, inclinl 
sur un plan d'onde sonore. La différence de marche entre les deu 
vibrations ordinaire et extraordinaire est évaluée pour un trajet infini 
ment petit le long de ce rayon, puis, en sommant, pour le traje! 
complet æix:. On peut alors calculer le flux lumineux db(ds, dS) 
transporté par un pinceau de rayons parallèles à æix2 (direction a) et 
Sappuyant sur une surface infiniment petite du diaphragme 
d'entrée dS. On peut ensuite déterminer le flux A(ds) transporté pa 
le faisceau de section S (S est la section du diaphragme précédant lk 


# 
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4 
- cuve). Les rayons de ce faisceau étant tous parallèles à xx: sont issus 
. d’une même surface élémentaire ds, de la source (fig. 3 et 4. p.46 et 48). 
… Il restera enfin, par une dernière intégration sur la surface du trou 
source, à évaluer le flux total correspondant à des rayons possédant 
toutes les inclinaisons sur l’axe de symétrie jusqu’à la valeur «, du 
» demi-diamètre angulaire de la source. Ces rayons sont donc émis de 
: tuus les points de la source. 
L'amplitude de la vibration lumineuse, après traversée de l'analyseur, 


- due à un trajet infiniment petit, dy, dans le liquide biréfringent sera : 


| r.An(æ) =: 
Re, a(da)= Ao(da). ==> 7, sin (2rvt).dy 
Mpar intégration le long de ce rayon l'amplitude devient : 
3 F.Ans - À 
A(da)— As(da). pau su (ni) 


FT Lu . T à 
. COS À (27: + Yo. tg a). sin (F yoga) 


® Ab(ds, dS) se calcule alors à l’aide de (II-6) puis Ad par intégration 
Sur la surface S du diaphragme : 


FA _: Fatal (EYE). sin? (RE). (HI-8) 


à F3 à Fe À 
E : : + 4 ; = FU. 
…._ Posons 2aç—//f (1 côté de la source supposée carrée), Z= et 
L Zo = Lilas); dans (ITI-8) nous avons confondu & et tg «. 
. On obtient finalement, après intégration sur la surface de la source 
… l'expression du flux restitué : : 

3 : Gi) SUN LIN) EDS LE SA CE ; 
ee . p—2.,.8. (EH) e 7 -Zo.F(20) 
4 s 4 : DO RC TI) AS 
“avec les conventions : F(Z)—St(22) ——; où Sr(22)— sinus inté- 
er ; À est la longueur d’onde de la lumière, À celle du son ; yo est 


le trajet géométrique des rayons lumineux. ANS 

._ Le flux restitué croît presque linéairement avec Z, C est-à-dire avec 

le diamètre angulaire de la source : 2%0- On aurait donc intérêt à 
* diminuer le plus possible « puisque le flux utüle n est proportionnel 
> qu’à alors que le flux parasite, source de perturbation, est propor- 


2 
»tionnel à 04. : à 5 Ro 
Ce phénomène nous conduit donc à une conclusion opposée à celle 


développée en première approximation au chapitre IE, & rer. 


#7 k k tre 
» Si, à flux incident égal, on calcule le flux restitué, 22 dans le cas 


4 n É , 
où les rayons sont strictement parallèles aux plans d'ondes sonores on 


peut écrire : ; : 
14 % | Gp ? y-F(Z0)/Z- 
L. nn. de Phys., 13° série, t. 3 (Janvier-Février 1968). nt 


F(Z), + PAU la même signification qu’au paragraphe précédent. 
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di 
" 
7 
x 1 
PONT Li. AD 


On voitainsi que pour un diaphragme de diamètre angulaire 246 — 1°, 
le flux restitué n’atteint que 44 p. 100 du flux théorique, 22 


Influence de l’inclinaison générale du faisceau sur les plans | 
d'ondes. — Pour mener les calculs précédents nous avons supposé que 
l’axe du collimateur OO, était dans un plan d'onde sonore. 

- Si l’on incline l’axe pe faisceau lumineux, en maintenant la biréfrin- 
gence acoustique constante, la différence 
de marche mesurée diminue. ‘7 1 

Soit 8 l'angle entre l’axe du collimateur 
O0, et un plan d’onde sonore O’ys (fig. 5). 
2, étant toujours le demi-diamètre angu- 
laire de la source. Le flux restitué par. 
l'apparition de biréfringence acoustique se 
calcule aisément à partir de l'expretes 
Ad(da) (ILI-8) que nous avons établie pré- 
cédemment. 

On pose alors : 


| 
: 


T.Y0.Y : R.Uo-X 
Ti — . Lo = 


Î 
; 
F 


où y est alors l’angle que fait un faisceau w 
de rayons lumineux de section S (dia-* 
‘phragme placé devant la cuve) issus d’une # 


surface élémentaire ds de la source, avec 
le plan d'onde sonore. ; varie alors de 
8 — ao à P + « lorsque la surface élémen- 
taire ds balaie la surface s de la source. 

Le flux total restitué est alors : 


Fig. 5. 


F2) 


Y=R— 00° 


Pom 


Pour étudier l'influence de l’inclinaison, 6, de l’axe du faisceau, nous 
‘avons calculé pour deux trous sources de demi-diamètre angulaire 4 (o) 
et æ9 (1) la variation de ® avec l’angle £. 

Pour le diaphragme source «9 (0) (diamètre angulaire 2% (0) — 6972), 
le flux n’atteint plus que 66 p. 100 et la différence de marche, 81 p. 100, 
de leur valeur initiale lorsque l’angle 8 passe de o° à o03 et respective- 
ment 36 p. 100 et 6o p. 100 lorsque B passe de o° à 005. p 

Pour le diaphragme «$(1) (diamètre angulaire 2x, (1) —0°27) le flu: 
n’atteint plus que 32 p. 100 et la différence de marche 56 P #00 de sa 
valeur initiale lorsque 8 passe de o° à o°3. 

La biréfringence acoustique restant naturellement constante, As 
mesure par là l’influence considérable de linclinaison du faiscea 
lumineux sur la valeur mesurée. a 
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Sur les courbes en trait plein (fig. 15, P: 74) nous avons porté les 
“valeurs de la différence de marche calculée, en fonction de l'angle 8 de 
l'axe optique et des plans d’ondes sonores pour les deux diaphragmes 
29 (0) et æo (1) (nous rappelons que la différence de marche A est propor- 
tionnelle à la racine carrée du flux restitué). 

. Pour que des mesures de différence de marche soient reproductibles 
à mieux que 3 p. 100 près, il faut que l’inclinaison de l’axe du collima- 
teur sur un plan d'onde sonore soit définie à mieux que o°08 ou o°17 
près selon le diamètre angulaire de la source (0°27 ou 0072). 

. Ces évaluations sont valables pour des mesures photoélectriques. 
Nous allons voir que la méthode visuelle proposée par Zvetkov [24] 
n'est pas à l’abri de l'influence de ce phénomène. 


… À l’aide de l’analyseur de Zvetkov [24] la différence de marche est 
théoriquement proportionnelle à tg #,<estl'angle dont on tourne l’analy- 
Seur à partir de son zéro, lorsqu'on établit le phénomène. 

On obtient à la suite de calculs semblables à ceux des deux para- 
graphes précédents : 
à ge (ge). 27 [FAX 


+ 


(Les symboles sont les mêmes que précédemment, (tg 0 correspond à 


Vangle de rotation de l’analyseur lorsque tous les rayons lumineux sont 
parallèles aux plans sonores). 
… Si l’on trace la courbe tg e/(tg <) y pour 6 —o, on peut évaluer 
Vinfluence de l'ouverture du faisceau, sur la valeur mesurée qui corres- 
pond à une même biréfringence acoustique. C’est ainsi que la valeur 
mesurée n’est que 66 p. 100 de la valeur réelle lorsque le diamètre angu- 
laire de la source est de 1° — 20. 
Nous avons pour deux diaphragmes sources de diamètre angu- 
laire 2402) — 0034, 249(3) — 0087, tracé les courbes de la différence de 
arche calculée lorsque l’axe du collimateur fait un angle 6 avec les ; 
plans d'ondes sonores, par rapport à la différence de marche mesurée, 
_ 1 8— 0, avec le même diaphragme source (fig. 18, p. 78). 
. Pour le diaphragme source à, (2) la valeur mesurée pour Ê — o2 et 
095 est égale à 60 p. 100 et 20 p. 100 de la valeur initiale correspondant 
1 8 — 0 et pour le diaphragme «,(3) plus grand, la valeur mesurée 
Matteint que 6/4 p. 100 et 19,5 p.100 de la valeur initiale pour les 
angles DE 05 etir°. 
“ La méthode visuelle n’est donc pas absolue puisque pour des dia- 
Détres angulaires même faibles (1°) de la source utilisée, la valeur 
mesurée n’est qu’une fraction (66 p. 100) de la valeur réelle. 
Bone la reproductibilité des mesures. tous autres facteurs constants, 
lépendra beaucoup de la possibilité de maintenir constant | angle 8 de 
ixe du collimateur et des plans d’ondes sonores et ce, à mieux que 0° 
é 


bu 


A 
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à o°3 près, selon le diaphragme, pour avoir une fidélité meilleure que : 
10 p. 100. Ce sont donc des conditions assez sévères. 


Remarques. — Tous les calculs, aussi bien dans le cas de mesures 
par voie photoélectrique que visuelle, ont été menés en supposant que 
les ondes sonores étaient rigourement planes et uniformes, ce qui n est w 
évidemment qu’une approximation, et en utilisant pour plus de simpli- 
cité des diaphragmes carrés et non circulaires tant pour le trou source # 
que pour le diaphragme qui définit la section du faisceau de lumière s 
parallèle. | 

Au moins dans l'étude de l'influence de l’ouverture du faisceau, les M 
rayons écartés de l'axe apportent une contribution moins élevée dans s 
le cas d’une source circulaire que dans celui d’une source carrée. 


Diffraction de la lumière par le réseau ultrasonore. Son 
influence sur la mesure de la différence de marche. — Un liquides 


soumis aux ultrasons présente une réfringence périodiquement varia-M 
ble d’un point à un autre ; la distribution d'indice est de la forme : 


n— no +0n.cos 2rv[4 — v) 


D EE) 


où V est la vitesse du son dans le milieu et v sa fréquence. 
Des rayons lumineux arrivant normalement (y) à la direction du son* 
et se propageant dans ce milieu d'indice variable, se courbent vers les“ 
régions de grand indice‘(phénomène de mirage). Lucas et Biquard [15]4 
ont expliqué à l’aide de cette hypothèse, la diffraction de la lumières 
par les ultrasons. = 
Mais les ultrasons peuvent aussi dans certains liquides faire appa- 
raître une biréfringence, c’est le phénomène que nous étudions. Cette“ 
biréfringence est aussi distribuée périodiquement, selon la loi : 


3 æ | 
An — Ano:sin om(t—+). me 


(Remarque.— La distribution de la biréfringence est déphasée d’un 
angle égal à : par rapport à celle de l’indice). % 


Un rayon lumineux normal à la direction du son ne se propage pas 
dans un plan d’égale biréfringence mais par suite de la courbure qui 
subit sous l'effet de « mirage », traverse des régions de biréfringence 
variable (fig. 6, p. 53). A | 

Pour évaluer l'influence de l’effet de mirage sur la mesure de le 
biréfringence acoustique, nous déterminerons la différence de marche 
qui s’introduit entre les deux vibrations ordinaire et extraordinaire 16 
long d’un rayon ainsi dévié. Entre polariseurs croisés, cette différence 
de marche correspond à un certain flux lumineux élémentaire restituê 
que nous évaluerons. La somme de ces flux, pour toute la section du 
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faisceau lumineux, sera comparée au flux qui serait restitué si ce phé- 
nomène de mirage n’avait pas existé. 

Un certain nombre d hypothèses simplificatrices sont nécessaires 
pour mener à bien ces calculs : 
- Nous supposons tous les rayons incidents strictement parallèles entre 

eux et normaux à la direction de propagation du son. 
. - ee - 

Nous admettons que la direction de propagation des vibrations 

ordinaire et extraordinaire est confondue avec le rayon lumineux cor- 


j Vs 3 - . 
| INDICE pression bréfrmngence 
FIQyen 


| à fy-0n | Po-dpy 0 

; No Po +aAn 

/ D f*Ôn Dot dp (l 

g . 

L. re ( = 

“4 o Po An 

5 Li 

à A 

æ -$ ñg-0n À po-dp | 0 

“Fig. 6. — Répartition de l'indice et de Ja biréfringence dans le champ sonore. 


On À: = x x . . . DE 
Axe des abscisses parallèle à la direction de propagation de la lumière. 
PAxe des ordonnées parallèle à la direction de propagation des ultrasons. 
De. 


respondant (l'angle des rayons les plus déviés, avec la direction d’in- 

“cidence, est inférieur à o°> dans les conditions expérimentales 

(cf. remarque)). : 

7 Pour la même raison nous confondons toujours le cosinus de cet 

“angle avec l'unité dans l’évaluation des trajets géométriques. 

4 L'équation paramétrique de la trajectoire d’un rayon lumineux |15] 

, trop compliquée pour que l’on puisse déterminer analytiquement la 

fférence de marche entre les deux ondes se propagéant le long de ce 

ayon, nous opérerons par voie graphique en utilisant les tables qu'ont 
“données Lucas et Biquard pour tracer les rayons lumineux. 

- Grâce à la périodicité et à la symétrie des distributions d'indice et 

de biréfringence, nous n’étudierons le phénomène que dans une tran- 

che de liquide d'épaisseur égale à une demi-longueur d'onde ultra- 

sonore à partir d’un plan de pression maximale. dE 
- Les tables de Lucas et Biquard permettent de tracer les rayons lumi- 
neux dans le système de coordonnées 0 et M avec — xs/A où s est 

l’abscisse du point d'incidence du rayon considéré et A la longueur. 
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, x 2T Sn z » 1 
4 d'onde sonore. M est égal à : y = où y est la coordonnée d'espace 
À 0 


dans la direction de propagation des rayons lumineux incidents et on la | 
variation d'indice sous l'influence des ultrasons au point considéré 4 

(Big. 7)- Na LS PME 

M est donc un paramètre qui dépend à la fois de l'épaisseur de | 

liquide traversé jusqu’au point considéré (y) et de l'intensité acoustique à 

(par l'intermédiaire de on). Le tracé est donc utilisable pour différentes # 
intensités acoustiques. Sur la figure 7, 4 
 TTZ nous avons tracé les rayons lumineux 


Me pour des points d’incidence équidistants. # 
L'espace est ainsi décomposé en tubes # 

Ho ea de lumière limités par deux rayons voi- W 
sins. : 

60 Nous découpons ensuite ces tubes en M 

we tranches d’égale « épaisseur » dM—o;r | 

à 30 unité. ne 
fe Nous supposons les volumes ainsi : 
AE n déterminés assez petits pour que la biré- " 
B: _ DAT fringence y soit sensiblement constante { 

1 LL Trajectoire des L “ ss 

. PM nette danse de et égale à sa valeur au centre de gravité. 
re * champ sonore : axe des abs-* du volume. | 
_ !  cisses parallèle à la direction La différence de marche entre l'origine * 


À. de la lumière incidente; axe et le point M sera donc la même le iong 
f des ordonnées parallèle à la de tous les rayons d’un même tube de“ 
direction des ultrasons. lumière #, suit 3: (M). Le flux lumineux 
restitué par tous les rayons du tube de 
lumière £ aura pour expression db — k.5*(M), Æ étant un coefficient 
-_ identique pour tous les tubes. à 
Le flux total reslitué par l'épaisseur du liquide OM sera donc : 


Qt: PM) = Ÿ5(M). 


Si la courbure des rayons n'avait pas existé ce flux aurait été : 


Fa 


PM) = k Ÿ°52,(M). $ 


‘Le rapport r(M)—\/%/%, sera le rapport de la différence de marche 
. | apparente à la différence de marche réelle correspondant à une même 
Fos biréfringence acoustique, pour un liquide d'épaisseur y, et soumis à 
.  ! l'intensité acoustique 5. 4 


j. 
eux 


à 


Remarque. — À l'aide de la figure 7 on peut déterminer la pente 
_ maxima des rayons lumineux courbés. Dans le système de coordon- 
» nées £, y, l’angle des rayons avec la direction d'incidence reste tou= 


z 


4 Jours inférieur à 0036 entre 5o et 250 V efficaces. | DTA 


n l 
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… Nos hypothèses simplificatrices sont donc justifiées. 
On peut dès lors tracer le tableau suivant : 


| | | | 
M (Da 2 Mo AN lo nos re AN E2 | r4. | r6. lus lus 2,2 
nm. | | | | 
Le | | | 
MM) 0,266,1,586,3,936|7,276,11,495 16,376/21,527|26,434/30,54 |33,06 |33,28 
| LAN PAS Be A RER DS INCTE NES ANS Le 
J | | | | | | 
| DM) | lo OO 6er RS 7:47 |12,006|17,61 |24,28 |32,02 |40,82 |50,69 |61,63 
4 | | FRS PORN Te 2 
; Re | | | fn 
K. P—=NP/Dol z x: 10,995/0,992,0,987| 0,976| 0,964| 0,935 0,891! 0,865| 0,805|0,735 
% er] | | | | | | | 
4 
a 


Pour les différentes valeurs de M on a calculé le flux (M) restitué 

par le liquide biréfringent « d'épaisseur » M (épaisseur y, intensité 

acoustique 5) et le flux P,(M) qui serait restitué dans les mêmes condi- 
ions mais sans courbure des rayons. 


+ La différence de marche apparente sera inférieure à la différence de 
marche théorique de 5 p. 100 lorsque M atteint la valeur 1,25 et 

Mo p. 100 lorsque M— 1,55. 

Le tableau suivant donne les tensions haute fréquence, appliquées 

au quartz utilisé, et les intensités acoutiques corrélatives qui, pour 

quatre épaisseurs de liquide, correspondent à ces valeurs de M. 


ie 


g=$ "em DE Éd IE PER NET ÈS 


| 1,28 50 V|r,25.10 >? W/em°| 104 V|5,4.10—° W/cm°|205 Vlo,21 W/em°| 570V 


1 : { | # 
On voit que l'effet de mirage devient notable pour des intensités : 
acoustiques faibles sous des épaisseurs moyennes. 


… Conséquences expérimentales. — En l'absence de « mirage » la 
biréfringence acoustique, donc la différence de marche, croît propor- 
onnellement à #/* pour une épaisseur de liquide déterminée (for- 


ile I-1. p. 35). 


LR 


À 
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Mais lorsque w croit, y restant constant, le paramètre M— ky.w li 
croît également. La différence de marche mesurée ne croîtra alors plus 
proportionnellement à wl/?, 

Nous verrons que ces conclusions sont, malgré les approximations 
faites, en bon accord avec l'expérience (chap. IV, 5). n 

Remarque 1. — Pour relier le paramètre M à l'intensité acoustique, | 
ou mieux, à la teusion, U, de haute fréquence appliquée au quartz. 
nous introduisons dans les expressions de Lucas et Biquard l'intensité - 


& FA ic ? | 
acoustique © — #. a avec les conditions : fréquence *=—3,5 MHz; 


4e + 


S, surface émettrice, 20 em? ; R, impédance de rayonnement, environ 
5 000 w ; k, rendement acoustique, {0 p. 100. 
On obtient alors, en portant ces termes dans l'expression de M : $ 


M—3,5. 102, y/ D 


der 


où y est l'épaisseur de liquide en centimètres. È 


Remarque 2. — Le raisonnement que nous avons appliqué suppose ! 
que les rayons incidents soient strictement parallèles aux ondes sono- 
ë 
. 
À 
% 
| 


_res supposées planes. Or, nous savons qu'il n’en est pas ainsi puisque 


le faisceau lumineux possède une certaine ouverture et que les ondes 
sonores ne sont pas parfaitement planes. 

 L'inclinaison de l’ensemble du faisceau lumineux aura aussi une « 
certaine influence sur l'effet que nous venons de décrire et sur ses 
conséquences expérimentales (chap. IV, $ 3). 


gence. — Le liquide devenu biréfringent sous l'influence des ultra- 
sons et placé entre polariseurs croisés, constitue un filtre d'amplitude. 
Ce filtre modifie la figure de diffraction du diaphragme limitant le 
faisceau lumineux. C’est ce qui a conduit Peterlin [18] à supposer que 
la biréfringence acoustique ne pouvait pas être mesurée à l’aide d’un 
faisceau de rayons parallèles. | 4 
Nous avons montré par ailleurs [3] que ce phénomène avait en réa- 
lité une importance négligeable. Ce filtre d'amplitude dédouble en effet: 
l’image de la source en deux images dont la distance angulaire est. 
toujours inférieure à 20 minutes dans toute la gamme des fréquences 
sonores utilisées (0,3-10 MHz). 
Il faut d’ailleurs remarquer que l'ouverture du faisceau de rayons: 
« parallèles » incident est souvent notablement supérieur à 20 minutes. 


Autres causes possibles de perturbation des mesures de biréfrin- | 


Influence de l'écoulement acoustique du fluide. — Un liquide 


dans lequel est plongé un émetteur d’ultrasons devient le siège d’un 
. écoulement. 


 , Le fluide chassé devant le quartz revient par les côtés de la cuve. Cet 
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écoulement crée entre deux points du fluide un gradient de vitesse, 
qui dans les liquides que nous étudions peut faire apparaître une 
. biréfringence dynamique (effet Maxwell) parasite. 

Pour évaluer l'importance de cet effet il faut déterminer l’ordre de 
grandeur de ce gradient de vitesse. 
Si l’on calcule la vitesse d'écoulement x l’aide des tormules élabo- 
rées par Eckart {12}, on trouve que, dans les conditions les plus défavo- 
 rables, le gradient de vitesse d'écoulement hydrodynamique reste infé- 
» rieur à 1 sec-!. Or les gradients de vitesse d'origine ultrasonore 
sont, dans les mêmes conditions, de l’ordre de 1 000 sec—! (3,5 MHz, 
» 0,02) watt/cm°). 

Le phénomène envisagé est donc négligeable. C'est d’ailleurs ce que 
confirme l'expérience (chap. IV, $ 3). d 
4) Conciusions.— Les caractéristiques générales d’un montage destiné 
à l'étude de la biréfringence acoustique peuvent être déterminées avec 
D) assez de rigueur, tant en fonction des paramètres intervenant direc- 
- tement dans l’expression théorique de la biréfringence, que des divers 
… phénomènes secondaires qui risquent de modifier la signification phy- 
1 sique des mesures. 

… C'est ainsi qu'il est préférable d'opérer avec des intensités acousti-' 
… ques faibles, si l’on ne veut pas troubler les mesures par des effets ther- 
He miques et si l’on veut réduire le’ plus possible la diffraction de la 
lumière par les ultrasons, qui enlève tout sens aux mesures de diffé- 


: 


 rences de marche. 


…_. Mais l'emploi de faibles intensités acoustiques nécessite l’usage d’une 
ÿ méthode très sensible de la mesure de la différence de marche. Comme 
- cette sensibilité est limitée, l'étude de certains liquides ne peut être 
envisagée malgré l'intérêt théorique qu'elle aurait présenté (solutions 

-de hauts polymères, carbures aliphatiques, etc..….). 

Sel est cependant possible de déterminer sur quels points il est préfé- 
bis de faire porter son effort pour accroître la sensibilité (il vaut 
mieux par exemple augmenter la luminance de la source, plutôt que 
“d'élargir le faisceau lumineux, etc...). 

…_ La considération de faits comme l'influence de l'ouverture du faisceau 
“ lumineux ou de l’inclinaisou de ce faisceau sur les plans d’ondes 
“sonores, révèle l'importance de paramètres a priort secondaires. C'est 

‘ainsi que l’axe optique du système de mesure doit être normal à la 
… direction de propagation du son, à mieux que 0°1. C’est également ce 
“calcul qui montre, contrairement aux résultats de l'étude globale de la 
* sensibilité, que celle-ci décroît lorsque le diamètre du faisceau lumineux 
» augmente (la quantité de lumière parasite croît plus vite avec l’ouver- 
ture du faisceau que ne le fait la quantité de lumière utile). 


Fe 
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CHAPITRE IV 


Description et étude expérimentale de l’appareillage. 


Le schéma général du montage utilisé est donc le suivant (Hig. 8). 
Les ultrasons sont produits par un transducteur piézoélectrique (quartz 
ou céramique) attaqué par un générateur de tension de haute Îré- 4 
quence (G:). Le transducteur et son support sont plongés dans le 
liquide étudié contenu dans une cuve C. Un oscillographe (0.) et un ! 
voltmètre électronique H. F. sont 
branchés aux bornes du quartz. À 

Un générateur G2 fournit deux - è 
tensions de basse fréquence en rela- 
tion de phase. L’une sert à la modu- 
lation de la tension de haute fré- 4 
quence produite par G:, l’autre est | 
utilisée comme tension de référence : 
dans le détecteur A. ; 

La cuve C est traversée normale- | 
Ù ment à la direction de propagation | 

Y 


du son par un faisceau de lumière parallèle, monochromatique et pola- 


risée produit par la source S, le monochromateur M et le prisme de 
Glazebrook P,. 
À la sortie de la cuve, le faisceau lumineux traverse le polariseur P:+ 
(croisé avec P;) et tombe sur la cellule à multiplicateurs d’élec- 
trons (P. M.). Le courant photoélectrique modulé en basse fréquence . 
est amplifié par A et le courant de sortie, détecté, est mesuré à l’aide du 
galvanomètre G. | 


Fonctionnement. — On peut faire varier la puissance ultrasonore 
délivrée en modifiant la valeur de la tension d'alimentation du géné- ® 
rateur G:. ét 

La profondeur de modulation est mesurée sur l'oscillographe catho-. 
dique et maintenue constante à l’aide du générateur G>, lorsqu'on fait ; 
varier la tension de haute fréquence. NS 

La tension de haute fréquence modulée est mesurée à un facteur de 4 
forme près à l'aide du voltmètre électronique H. F. Un interrupteur 
permet de bloquer le générateur G; et d'interrompre l'émission ultra- # 
sonore. a NE 

En l'absence d’ultrasons le galvanomètre est au zéro mécanique. En! 
présence de biréfringence la déflection est‘proportionnelle au carré de 
la différence de marche accidentelle introduite. ss 

Les ultrasons ne sont émis que pendant le temps nécessaire à la leé- 
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ture de la déviation galvanométrique. La déviation galvanométrique est 
! maximale pour un réglage convenable de la phase de la tension basse 
fréquence (de référence et de modulation), et pour une orientation 
adéquate de la cuve. 
On peut ainsi, pour un même liquide, faire des mesures relatives de 
différence de marche (ou de biréfringence acoustique) en fonction de la 
… longueur d'onde de la lumière utilisée. 


… 1) Production des ultrasons. — L'ensemble destiné à la production des 
… ultrasons comprend un générateur de tension de haute fréquence, des 
 transducteurs piézoélectriques (quartz, céramique), les adaptations 
… d’impédance, la cuve destinée à contenir le liquide. 


GÉNÉRATEUR. — Nous avons vu qu’une puissance électrique de 
. 0 watts émise dans une bande 0,3-12 MHz est suffisante et que les 
* tolérances sur la stabilité de la fréquence sont assez larges (chap. I, $ 2). 
Ces caractéristiques sont celles de certains émetteurs radio construits 


* en grande série pour l'aviation. Il est possible de les trouver à bôn 
compte sur le marché. 

À C'est ainsi que nous avons utilisé l'émetteur construit par Marconi 
» (type T 1154 N). 

…. Son principe est très simple : le premier étage est un oscillateur 
“. Hartley ; trois circuits oscillants commutables couvrent respectivement 


les bandes : 0,19-0.5 ; 3-5,5 ; 7-19 MHz. 
L'oscillateur attaque deux penthodes de puissance (PT 15) en paral- 


. lèle qui sont chargées soit par une self à noyau variable pour la pre- 
”… mière bande, soit par des circuits accordés pour les autres bandes. 


Ê La commutation des circuits oscillateurs et de puissance est com- 
Le \ 


. mandée par un bouton unique. ES 
_ Le blocage des lampes de puissance peut se réaliser par la polarisa- 
tion convenable de leur deuxième grille et permet une commande exté- 
rieure aisée de l’émission. . 

* Enfin un amplificateur incorporé qui attaque les suppresseurs des 
- lampes de puissance permet la modulation de la haute fréquence par 
une tension de basse fréquence extérieure. 


# ! = 2 / CE Ou be $ , 
- Modulation. — Le générateur basse fréquence utilisé est l'appareil 


“Ribet-Desjardins 4o7 À. Il est réglé pour délivrer une tension constante 
“de 5 Var270 Hz. Cette tension U est envoyée d’une part vers le pont 


%, VS pa 2 Sd pe Adiai 4 4 
- part vers le générateur haute fréquence, G:, par l'intermédiaire d’un 
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TRANSDUCTEURS, ADAPTATIONS D'IMPÉDANCES. CHOIX DES CARACTÉRISTI- 
Ques. — Pour opérer éventuellement à des fréquences notablement  # 
différentes, nous avons choisi deux transducteurs : 


—— un quartz que nous avons fait vibrer soit sur sa fréquence fonda- 
mentale v, — 3,5 MHz, soit sur son harmonique y; — 10,9 MHz ; 
— une céramique au titanate de baryum qui oscille vers 480 KHz. 


Nous avons pris comme diamètre des transducteurs D —5 cm. Ce 
diamètre assure un trajet optique convenable et garantit une faible # 
divergence du faisceau ultrasonore. La majeure partie de l'énergie 


sonore rayonnée est en effet concentrée dans un faisceau cylindro- 


à à : î 1,99 À \ s 
conique dont l'ouverture 26 est telle que sin 0— —;- . Ce qui donne 


PRE 


pour 6 des angles inférieurs à 4°; o°3 et o°1 aux fréquences respectives 
500 KHz, 3,5 et 10 MHz. 


Adaptations d'impédances. — Notre générateur ne fonctionne cor- 
rectement que s’il est chargé par une impédance variant de quelques 
centaines à quelques milliers d’ohms. 

Il est donc nécessaire « d’adapter » l’impédance des transducteurs. 
calculable à l’aide des caractéristiques que nous venons de déterminer, 
pour la rendre égale à l’impédance de charge optimale du générateur. 

Or un transducteur piézoélectrique peut être grossièrement repré- M 
senté par un circuit électrique équivalent (fig. 1) (voir p. 42). 


HO pevtremdhe md hmennuthisnn) des 25 ceer 


= 


A la résonance le circuit © et c a une impédance nulle et si l’on 4 
accorde la capacité C;, à l’aide d'une self L, tout le courant passe | 
dans R qui figure alors l’impédance présentée, par le quartz, au généra- 
teur. Il faut cependant que le facteur de qualité du circuit bouchon LC, 1 
soit assez grand. x 


Cas du quarts. — La résistance de rayonnement R d’un quart 
. émettant par une seule face se calcule aisément [8]. 
_ Pour notre quartz R + 4goo w. L'ordre de grandeur de cette impé-. 
dance permet d'attaquer directement le quartz sans passer par l’inter- 
+ médiaire d’un transformateur d'adaptation. 2 
_… Le quartz est connecté au générateur par un câble coaxial (de r nr de. 
long), la self est calculée pour accorder la capacité répartie du coaxial 
et la capacité du quartz (qui est égale à 95 pF). | 
. On utilisera une self de 12 H pour le quartz vibrant à 3,5 MHz ét 
une self de 1,3 4H pour le quartz vibrant sur son harmonique 3. À 
Le facteur de qualité des circuits bouchons ainsi réalisés étant de 
l'ordre de 100 l’impédance w LOQ qu'ils présentent à la résonance est 
de 26000 w (3,5 MHz) et de 9 000 w (pour 11,5 MHz); l'énergie élec- 
trique disponible sera donc presque complètement dépensée dans la 
résistance de rayonnement du quartz (5000 w) pour la fréquence de. 
de 3,5 MHz et aux deux tiers seulement à la fréquence de 11 MHz. 


Ny 
<finenersé 


P 
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Pour la céramique. — Le calcul de la résistance de rayonnement 
n est pas aisé ; nous savons qu'elle est de l’ordre de quelques centaines 
d'obms. La Capacité électrostatique C, mesurée est assez grande 
(3-90 pF). Les autres capacités (coaxial) sont négligeables. Une self de 
38,4 106 H accorde C,. 


Le montage mécanique du transducteur a une grande importance 
sur la qualité de l’émission ultrasonore. C’est ainsi que la face émet- 
_tmice doit vibrer aussi librement que possible (vibration en piston). Enfin 
nous avons supposé que le transduc- 
teur n’émettait que par sa face avant 
(on économise ä&insi l'énergie H.F. 
et l’on évite la formation d’ondes sta- 
üonnaires à l'arrière du quartz). 
Cette condition est assez facile à réa- 
liser lorsqu'on opère dans un liquide. 
Il suffit de ne laisser en contact 
» avec le liquide qu'une des faces du 
quartz, l’autre baignant dans l'air. 
- La différence entre les impédances 
» acoustiques des deux milieux assure 
… une transmission presque exclusive 
… de l'énergie sonore dans le liquide. 
n_ La figure gest une vue éclatée du 
- support du transducteur T ; g est la 
. prise coaxiale d’arrivée de la H. F. 
sur laquelle sont soudés les con- Fig. 9. 
» tacts L; f est une sonde de mesure 


» 4 


… de la tension H. F. Les collages (T sur A, A sur B) sont effectués à 
… l’araldite à froid (A est du clinquant de o,1 mm d'épaisseur). 
2. Les ultrasons sont émis horizontalement. 


_Mesuré de la tension appliquée aux transducteurs. — La tension 
= de haute fréquence est mesurée directement aux bornes du quartz ou de 
A la céramique entre la sonde, f, ménagée à cet effet (fig. 9) et la masse, 
à à l’aide d’un voltmètre électronique Philips (GM 6016). 
Lorsque la haute fréquence n’est pas modulée le voltmètre indique 
ù directement la valeur efficace de la tension appliquée. Si la haute fré- 
1 quence est modulée un facteur de forme s’introduit entre les indications 


de 
A 


"4 du voltmètre et la valeur efficace de la tension. | 

…_ Nous avons vérifié qu’à fréquence et à profondeur de modulation 
constantes les indications du voltmètre restaient proportionnelles à la 
… valeur efficace de la tension modulée. 

» Le taux de modulation est contrôléet mesuré à l’oscillographe catho- 
dique : nous appliquons directement sur les plaques verticales une 


action de la tension de haute fréquence modulée, à l'aide d’un atté- 


voie — 
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nuateur et un pont de capacités. Les capacités du pont el de l’atténua- 


teur sont telles que la capacité globale ramenée aux bornes de la self 
d'adaptation soit négligeable devant celle du quartz. 


ÉrUDE DE L'ÉMISSION ULTRASONORE. — Juissance électrique dispo- 


ntble aux bornes des transducteurs. — Avec le montage décrit la 
puissance électrique disponible aux bornes du quartz est de 46 watts” 
(fondamental, 3,5 MHz) et de 17 watts (harmonique, $; 10.5 MHz), aux 
bornes de la céramique (480 KHz) elle est de 30 watts environ. 

Ces puissances correspondent à des intensités acoustiques surabon- 
dantes même si les rendements acoustiques sont mauvais. 


Rendement acoustique des transducteurs. Estimation de l’inten- 


sité acoustique. — Nous voulons comparer la puissance électrique 


dépensée représentée par U?/R où U est la tension efticace H.F., appli- 
quée au quartz, et R la résistance de rayonnement, à l'intensité acousti- 
que mesurée directement. 

Pour mesurer l’intensité acoustique nous employons deux méthodes 
différentes : Fq 

— Une méthode calorimétrique; les rendements déterminés par cette 
énergie calorifique 

-_ énergie électrique 
— Nous mesurons directement la tension de radiation à l’aid 


sont de l’ordre de 4o p. 100.. 


d’un radiomètre fixé au fléau «d’une balance (les ultrasons sont émis | 


horizontalement). | 
Les rendements acoustiques du quartz mesurés par cette méthode 
sont de l’ordre de 55 p. 100. Bien 


à 210" volts WF efficaces que ces résultats soient un peu 


pensons, en raison des nombrew< 


bent la détermination de la valeur 


ques, qu'ils sont en accord satis- 


ture. 1 
Le fait le plus important est 


W à ET ui que la puissance électrique (pro-. 
LS portionnelle au carré de la ten- 
Far ; sion eflicace mesurée, V, au. 


volimètre) est bien proportion-! 


nelle à l'intensité acoustique (proportionnelle aux masses ajoutées pour 
rétablir l'équilibre de la balance) (fig. ro). TE 


Ondes stationnaires. — Notre cuve étant de dimensions limitées les : 


! ‘ 


ER ER TEE 


14 


ses causes d'erreurs qui pértur- 
absolue des intensités acousti- 


faisant entre eux et avec les 
valeurs trouvées dans la littéra- 


4 


Ÿ 
L 


plus élevés que ceux otenus par 


calorimétrie (4o p. 100) nous. 
; 7 


NS 
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ondes sonores risquent de se réfléchir sur la paroi terminale et de don- 
* ner un Système d'ondes semi stationnaires. Pour absorber le son en fin 

de trajet, nous avons disposé une plaque de paraffine solide plongeant 

dans le liquide (fig. 11). Ar 

Nous avons vérifié l'efficacité d’un tel dis- 

. positif de deux façons : 
Directement. — Entre polariseurs croi- 
sés un liquide de grande constante de 
Maxwell (huile de lin, par exemple) restitue 
assez de lumière pour que la biréfringence 
- acoustique soit perceptible à l'œil. Si l’on 
… vise la cuve, soit directement, soit avec une 
à Jusette, le champ paraît uniformément 

éclairé, en l’absence d'ondes stationnaires 

et strié de bandes noires parallèles aux plans Fig. 11. — Cuve vue de. 
sonores, en leur présence. La mise en place ‘dessus: À représente la 
» de la plaque de paraffine fait disparaîtreces direction de la lumière. 
» stries situées aux ventres de pression. 


… Indirectement. — Sion mesure la différence de marche introduite 
» par la cuve en fonction de la tension U appliquée au quartz. On n'obtient : 
une droite passant par l’origine comme le suppose la loi : 


An—kV/5—#.U 


… qu'en l’absence d'ondes stationnaires. En présence d’ondes station- 
“naires les résultats sont très dispersés et la droite An — f{U) ne passe 


+ pas par l’origine. 
A Ces deux méthodes nous ont permis de vérifier l’élimination complète 
Les ondes stationnaires aux fréquences utilisées. : 


s 
Te 
% > 
r 


2 
‘4 2) Mesure de la biréfringence. 


s . Description du montage, étude de la sensibilité de l'appareillage 
et de la précision des mesures. 


… MonraGe unzisé. — Comme nous avons choisi une méthode photo- 
électrique, l’appareillage de mesure de la biréfringence acoustique 
comprendra essentiellement : la source produisant le faisceau de rayons 
] umineux parallèles et monochromatiques, les polariseurs croisés, la 
«cuve et son support et le dispositif de mesure du courant photoélectri- 
que : cellule et amplificateur (fig. 2, p. 44). 
… La source lumineuse est une lampe à vapeur de mercure HP 80. Un 
 monochromateur Jobin et Yvon (type Brubat) à prisme de quartz per- 
etd’utiliser les radiations jaunes (5 770-91), verte (5 461), bleue (4 358), 


ù y Wide) SUPENS D 
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violette (4 047) et ultra-violette (3 650 À) du mercure. Cependant pour 
séparer les raies jaunes de la raie verte, il faut superposer au mono- 
chromateur. soit le filtre Kodak Wratten n° 22 (qui absorbe 5 461 A), 
‘soit le filtre n° 77 À (qui supprime le doublet jaune). | 
Dans ce monochromateur l’image de la fente d'entrée est projetée sur 
un trou de sortie (T,); nous avons utilisé deux diamètres différents 
(cf. p. 73) pour ce trou : 
0,698 mm + 0,002 mm (Ts) et. 0,207 mm + 0,002 im (Ts) ï 
s : - D AE "1 
T,, placé au foyer d’un objectif de 55,5 mm de focale, sert desource « 
de rayons lumineux parallèles et mononochromatiques. Le diamètre | 
angulaire de la source est alors : } 
2e (0e 1,2070 mad 072 : 
say (r) = 4,0.107 rad —= 0028: ? 
$ 
Un diaphragme de ® —/ mm limite le diamètre du faisceau lumi- È 
neux. é 


Les polariseurs sont des prismes de Glazebrook à champ normal de ! 
_ ro mm de côté. Ils peuvent tourner autour de leur axe placé horizonta-. 
. ment. Le premier par un mouvement rapide, le second à l’aide d’un £ 
mouvement rapide pour le réglage grossier et d’un mouvement fin (une 
rotation inférieure à 1/100 de degré est possible). Les deux « Glaze- ! 
brook » sont croisés. Leur plan de polarisation fait un angle de 450. 
avec la direction du son. | 
La qualité de l'extinction est fonction de la longueur d'onde de la 
lumière utilisée. Mesurée par l'inverse de la quantité de iumière qui 
tombe sur la cellule (compte tenu de la sensibilité de la couche photo- 
‘sensible et de la luminance de la source) elle décroît du jaune vafs! | 
l’ultraviolet. LR 


| 
| 
| 


La CUVE ET SON suppoRT. — AÆemarques préliminaires. — Nous 
avons vu la grande importance de l'angle de l’axe optique du montage 
avec les plans d'ondes sonores. Pour faire varier cet angle, mais aussi | 
le définir à 1/ 100 de degré près, la seule solution mécanique acceptable 
consiste à laisser fixe l’axe optique et à faire tourner la cuve (et le trans-! 
ducteur ultrasonore qui devra en être rendu solidaire) d’un angle 
connu. . 

Ce choix impose pour la cuve des dimensions aussi réduites qu 

- possible. : +2 

La diminution de la quantité de lumière diffusée par le liquide per- 
met d'accroître la sensibilité de notre appareil (nous l'avons prévu par 
l'étude du rapportsigaal/bruit (chap. HE, $3), nousl’avons vérifié ensuit 
expérimentalement). Or il est difficile de rendre « optiquement vide à 
un grand volume de liquide. Comme la cuve où se propagent les ultra- 
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Lsons peut difficilement avoir une contenance inférieure à 0,9 litre, nous 
placerons le liquide spécialement purifié dans une cuvette de 50 cm° 
environ, complètement close. Cette cuvette sera plongée dans la grande 
cuve remplie du même liquide moins soigneusement traité. 11 faudra 
assurer évidemment, à travers la cuvette, le passage du faisceau de, 
lumière polarisée et celui des ultrasons. 


Cuve (fig. 11, p. 63). — La cuve est un parallélépipède de laiton de 
- 99 mm de long, 75 de large et 90 de haut. 
- Les ultrasons se propagent horizontalement selon la longueur (direc- 
. tion US). La lumière traverse la cuve par deux petites fenêtres (lames 
À couvre-objet de microscope). Le quartz émetteur et son support sont 
« fixés grâce au couvercle débordant du support (fig. 9, p. Or) qui peut 
se visser dans des positions variées mais reproductibles sur les 
rebords (rb), percés de trous, de la cuve. 
… La géométrie du système est ainsi soigneusement définie. 


Cuvette (fig. 12). — Les parois, us, et uss, de mica de la cuvette 
- laissent passer les ultrasons, US, sans perturbation. Des lames couvre- 
| objet de microscope ferment les orifices, /, et servent au passage de la 
lumière polarisée. Les collages 
Sont faits à l’araldite à froid. 


Support de la cuve. — Il est 
» nécessaire de définir soigneuse- 
ment les orientations relatives 
des faisceaux lumineux et sono- 

“res. La position de l'émetteur 

» d’ultrasons étant bien définie par 
à rapportà la cuve, il est nécessaire 
de pouvoir fixer la position de la 
r cuve par rapport à l’axe du fais- 
| ceau lumineux. 
‘4 Tous les éléments étant fixés 
Sur un banc d'optique, la cuve 
M est rendue solidaire. Elle est Fig. 12. 
| posée sur une plate-forme munie 

d'un axe qui s'engage dans un 

cavalier du banc d'optique. Sa position sur la plate-forme est définie 
pu ambiguïté par des butées. De plus la plate-forme peut tourner 

utour de son axe. Un mouvement fin permet de faire varier son angle 

“de rotation d’un angle aussi faible que 1/100 de degré. L’angle des 
rotations de la cuve as mesuré par déplacement, sur une échelle, d’un 
Spot lumineux renvoyé par un miroir solidaire de la plate-forme. 


Mesure du courant photoélectrique. — La lumière restituée tombe 
Sur une cellule photoélectrique à multiplicateurs d'électrons 1 P 21 (RCA). 


P 
“Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Janvier-Février 1958). 5 


V2 1 
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La tension entre les dynodes est prélevée sur un pont de 11 résistan- 
ces de : Mw placées dans la boîte du photo-multiplicateur. La haute 
tension qui alimente le pont est de 900 V environ; elle est constante 
à 1/10 000 près. Cette tension est produite par une alimentation mise à 
notre disposition par les services du Professeur Lallemand. 

Le courant photoélectrique issu de la cellule peut être mesuré, soit 
directement. à l’aide d’un galvanomètre de table A. O. I. P. type 62254 
(sens. 3.10-* A/mm) pour les mesures de courant d’obscurité, les 
réglages d'extinction, les mesures de transparence (cf. IIIe partie), soit 
par l'intermédiaire d’un amplificateur à courant alternatif sélectif, 
lorsque le courant photoélectrique est modulé. La tension de sortie de | 

. l’amplificateur est envoyée sur un détecteur à cohérence de phase suivi 
du galvanomètre A. O. [. P. 6225. L’amplificateur comprend quatre 
étages. 


Amplificateur de mesure. — Pour oblenir des mesures reproducti- 
bles nous avons établi un amplificateur dont le gain est stable dans le 
temps et constant avec la tension d’entrée (linéarité) ; son bruit propre 
est en outre négligeable devant les fluctuations du courant photoélec- # 
trique. ; 


ation UE ur de duse 


La stabilité du gain est assurée par une alimentation fortement sta- ; 
bilisée (*) et par une contre-réaction dans chaque étage (non-découplage # 
des résistances de polarisation de cathode). Le gain est de 83 dB. ? 
Une étude soignée de chaque étage et des conditions de son fonc- 
tionnement nous a permis d'assurer la proportionnalité de la tension « 
de sortie à la tension d'entrée à mieux que 1 p. 100 (précision de la 
méthode de zéro utilisée pour mesurer le gain) à condition que la ten- È 
sion d’entrée reste dans les limites de 0,06 mV-1,5 V. La tension de * 
sortie étant maintenue entre 0,5 et 5 V (condition imposée pour le ; 
fonctionnement du pont de phase, voir plus loin). NS2 
Un jeu de deux atténuateurs (un à l’entrée et un avant l'étage de 4 
sortie) permet de réaliser ces conditions (l’atténuation apportée varie 
de o à 68 dB en huit positions). C1 


nine) 


RTE En. 


Le bruit de l'amplificateur ramené à l'entrée est de 5.10-° V environ, À 
ce qui est assez faible (nous aurions d’ailleurs pu le ramener à 
2,9.10—6 V par chauffage des tubes en courant continu). | 

Pour assurer un fonctionnement correct du détecteur à cohérence 
de phase une faible sélectivité assurée par une contre-réaction sélective, | 
permet d’affaiblir de 23 dB l’harmonique 2 de la fréquence du courant 


alternatif. Le centre de la bande passante est 1 270 Hz (fréquence de ! 
modulation des ultrasons). | 


(:) Nous remercions ici M. Génin, du Laboratoire des Rayons X, qui a 
mis cette alimentation, de sa conception, à notre disposition. H 
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… Detection. — Nous avons vu (chap. IE, $ 3) que la réduction de la 
bande passante du dispositif de mesure permettait d'accroître le rap- 
port signal/bruit et par là de détecter des phénomènes très faibles. 
Nous avons utilisé dans ce but une « détection à cohérence de 
phase » qui permet de bénéficier, après un amplificateur, de la bande 
passante d’un galvanomètre (généralement 1 Hz) sans être obligé 
de stabiliser fortement en fréquence la source modulatrice. 


A 


(Remarque. — Dans une détection classique la bande passante du 
Système de mesure est celle de l’amplificateur qui peut très difficile- 
ment être inférieur à 1 Hz). 


… Principe. — Deux redresseurs sont alternativement bloqués et déblo- 
qués par une tension de référence, 
1100 d'amplitude constante et de même 
fréquence que le signal à mesurer E,, 
appliqué à l'entrée du transformateur 
(fig. 13). Si E, est en phase avec Es; il 
apparaîtra entre A et B une tension 
‘continue par exemple V, => V,. Une 
tension opposée apparaîtra si E, et Es 
Sont en opposition et une tension nulle 
Si E, et Eyes sont en quadrature. Si E, 
et E,; sont sans relation de phase, la 
tension qui apparaît entre À et B sera en moyenne nulle, si la constante 
e temps qui « suit » le pont est suffisante. 
4 Pour le bruit, ce dispositif se comportera donc bien comme un sys- 
tème ayant une bande passante de l’ordre de celle du galvanomètre de 
mesure qui le suit. | 
« Les harmoniques pairs de la tension de référence peuvent donner 
naissance à des signaux parasites s’ils sont en relation de phase avec 
E;s. La bande passante de l’amplificateur (affaiblissement 23 dB) est 
Suffisante pour atténuer cet effet. 
” Enfin, dans les conditions opératoires : 


æ 
F (Ever — 5 NS 0,9 V < Entrée A 4) V) 


Fig. 13. 


e" 

2 : ; 

| à détection est linéaire. 

» Précautions à prendre. — Le détecteur ne doit pas apporter d’er- 
reur sur la mesure. 

“Nous avons vérifié que la tension d'entrée dans le détecteur et la 
déflection galvanométrique (galvanomètre entre A et B) étaient propor- 
tionnelles (coefficient — 0,6 environ) à mieux que 1 p. 100 pour une 
nsion de référence constante, un réglage donné de la phase de E, et 
rer € pour une tension d’entrée comprise entre 0,5 et 5 V. 

« Une variation de la tension de référence entre 3 et 5 V n’entraîne 
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aucune variation sensible de la tension de sortie Exr, lorsque la tension 4 
d’entrée est inférieure ou égale à 2,5 V. 
Lorsque la tension d’entrée est de 5 V une variation de la tension de | 
référence de 1 V (4 à 5 V)ou de 2 V (3 à 5 V) entraîne uné variation 
de la tension de sortie de, respectivement, 1 p. 100 et 4 p- 100. Or, la 
tension de référence est une tension de 5 V prélevée aux bornes du M 
générateur Ribet 4o7 A qui sert à la modulation des ultrasons 
(chap. IV, $ 1°). Elle ne varie pas de plus de o,1 V au cours d’une 
expérience (le réglage optimal de la phase entre la tension de référence 
et la tension de mesure se fait par l'intermédiaire de la tension de 
modulation des ultrasons). | 
Une cellule photoélectrique de référence permet de vérifier que law 
luminance de la source est constante à 1 p. 100 près et sinon d’en tenir » 


4 compte. : 
| ETUDE EXPÉRIMENTALE DU MONTAGE. — Nous nous proposons dans ceñ 
paragraphe d'étudier les performances de notre appareil (sensibilité, # 


fidélité, .….) et de signaler les précautions à prendre pour obtenir lesé 
meilleurs résultats. È 
Nous avons supposé que l'excitation d'un quartz par une tension de. 
haute fréquence modulée donnerait naissance à des ultrasons dont" 
l'amplitude serait aussi modulée, il en serait alors de même de la biré-* 
*  fringence et par là du courant photoélectrique. On peut vérifier main-* 
tenant immédiatement la justesse de cette hypothèse. Supposons l'appa-* 
reil en fonctionnement, le galvanomètre de mesure dévie, indiquant la 
présence d’une biréfringence modulée dans le liquide (du cinnamates 
. d’éthyle par exemple). En effet, coupons la modulation de la haute“ 
fréquence en laissant celle-ci. La biréfringence subsiste mais elle ich 
peut plus être modulée et le galvanomètre est bien revenu au zéro./On 


ee 


a aussi, par là-même, la preuve que la biréfringence d’écoulement, vi 


pouvait être due à l'écoulement acoustique (chap. III, $ 3), mais qui ne 
. pouvait être modulée, n'intervient pas dans nos mesures. 
Nous avons vu (chap. III, $ 3) que le courant photoélectrique, à la 


& 
sortie du photomultiplicateur, est proportionnel à An?. La biréfrin# 
+ gence est proportionnelle à w'/, où 5 est l’intensité acoustique qui ests 
proportionnelle au carré de la tension haute fréquence mesurée aw 
voltmètre (à profondeur de modulation constante). La racine carrée dur 
: courant photoélectrique sera proportionnelle à la tension H.F. Nous 
avons vérifié cette proportionnalité pour plusieurs liquides : huile de | 
lin, cinnamate d’éthyle, benzoate de benzyle, polystyrène dans let 

! © benzène, etc., de deux façons : 3 


L 
— en mesurant le courant modulé, à l’aide de notre chaîne d’ampli- 
lication et de détection qui est linéaire (chap. IV, K 2) ; | 


— en mesurant le courant photoélectrique directement après la cels 


Î 


“ 
pa 
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lule photomultiplicatrice (par différence avec le courant en l'absence 
de phénomène). 
= Cette proportionnalité n’est cependant valable que pour des intensi- 
tés acoustiques assez faibles (chap. IV, $ 3). 

Nota. — Nous avons également vérifié avec l'appareil Zvetkov que la 
différence de marche était proportionnelle x U (H. F. modulée ou non) 


Sensibilité du montage. Bruit. — Lorsque l'appareil est en fonc- 


tionnemeut la déviation du galvanomètre n’est pas constante. Le spot 
fuctue sous l’influence du « bruit » du montage. 
Nous supposerons la sensibilité ultime de l'appareil atteinte, lorsque 
le signal est de l’ordre de grandeur des fluctuations du spot. 
Deux questions se posent : 
— quelle est l’origine de ce bruit ; 
… — quelle est la sensibilité limite atteinte. 


» Origine probable du brut. — Nous supposons que ces fluctuations 
sont dues à l’effet Schottky de l'émission photoélectrique et de l’émis- 
Sion secondaire des multiplicateurs et correspondent au courant photo- 
“électrique, k;.1,, dû à la lumière parasite. En effet : 


a) Le bruit n’est pas dü à la chaîne d'amplification et de détection, : 


‘hi à la résistance d'entrée de l’amplificateur (effet Johnson). 

| Lorsque le phototube n’est pas connecté aucune fluctuation du spot 
est visible. Lorsqu'un courant continu de même valeur, mais d’ori- 
&ine différente que le courant photoélectrique 1, + L,, traverse la 
résistance d’entrée, aucune fluctuation n’est décelable. 

2 (Nous avions d’ailleurs déterminé les caractéristiques de l’amplifica- 
eur par rapport a celles de la cellule photomultiplicatrice pour qu'il e 
soit ainsi [9] [14].) ne 
F b) Le bruit n’est pas dû à une fluctuation de la luminance de la 
source de lumière. Si l’on remplace la cellule photomultipricatrice par 
une cellule à vide ordinaire, sur laquelle on fait tomber une quantité 
de lumière telle que le courant photoélectrique soit le même que celui 
issu du photomultplicateur, seulement illuminé par la lumière para- 
ite (k;l,), aucune fluctuation n’est décelable après l’amplificateur, Or 


le bruit Schottky est décelable avec l’amplificateur et le photomultipli-. 


cateur et ne l’est pas avec l’amplificateur et la cellule, tandis que des 
fluctuations d’une autre origine devraient se retrouver dans les deux 
5 

: c} Si, enfin, nous remarquous que ces Huctuations disparaissent 
lorsque le photomultiplicateur, connecté à l’amplificateur, est dans 
Pobscurité complète mais que, au contraire, leur amplitude augmente 
avec le courant photoélectrique. klo (si l’on décroise les Glazebrook par 
xemple, ou si la lumière diffusée augmente). Nous pouvons conclure 
ue ces fluctuations sont dues, très probablement : 
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__ aux fluctuations Schottky du courant photoélectrique ; 
— mais que le courant photoélectrique mis en jeu n’est pas le cou- : 


rant d’obscurité L,,, de la cellule mais celui qui correspond à à la lumière | 
parasite illuminant la cellule (k;1,). Nous avons d’ailleurs vu que® 


kilo > los 


Evaluation de la sensibilité. — Nous avons effectué de nombreuses 
déterminations de la biréfringence acoustique, soit en fonction den 
l'intensité acoustique, soit en fonction de la longueur d'onde 
(cf. IIIe partie, $ 3). pour le cinnamate d’éthyle et le benzoate de benzyles 


et nous avons noté l’amplitude des fluctuations du spot par rapport à la” 
déviation du galvanomètre z,, lue. Or nous pouvons estimer la valeur“ 


absolue de la biréfringence acoustique ou de la différence de marche 
correspondant au courant galvanométrique z,; nous pouvons donc, # 


immédiatement, déduire la valeur de la plus petite biréfringence acous-# 
tique ou différence de marche moyenne, décelable (signal/bruit = 1).4 

C’est ainsi que l’on trouve, pour l RH décrit, la radiation verte* 
du mercure et le cinnamate d’éthyle à 3,5 MHz, les valeurs suivantes, à 
pour la différence de marche moyenne, minimale, décelable, corres-* 
pondant à cinq séries d'expériences différentes (eflectuées des jours. 
différents après nouveau réglage de tout l’appareillage) : 


K 
d 
Anny == 0,48 21007 À | 

0090 
, 0,49 10—*À } moyenne 0,54.10—* À ; 
0,63.10—#* 2 4 
0,40 .10—# À i £ 
Ce résultat appelle trois remarques : Ë } 


— il suppose un réglage très soigné de l’appareillage (cf. han FES) ; 
— il est 6 à 8 fois meilleur que celui que l’on obtient avec Varie 


visuel (chap. IT, $ 3); : 


— il est environ deux fois moins bon que la limite théorique calculée 
ce qui est très satisfaisant. 


Si nous appliquons la même méthode, mais pour des longueur 
d'ondes lumineuses différentes, toutes autres conditions égales, nou 
trouvons : 


Longueurs d'ondes Anmoy mia. Ainoy min. À 
| 
AP et 5 770-90 À F2 URTOR OCTO EN 
Masse tot 419 6A Se LOU O, SATO UN î 
Bree 4 358 À A OCTO 054.10) 
FAR 4 047 À Fe D TON LAS TO UN 
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Il faut remarquer que la sensibilité est différente en biréfringences 
et en différences de marche. 


Précision des mesures. — Nous avons en vue des mesures de dis- 

- persion, donc des mesures relatives. Nous ne nous occuperons donc 

L pas de la justesse (ou de l'exactitude des mesures) mais seulement de 
leur précision, c'est-à-dire de leur reproductibilité. 

Nous appellerons « expérience » une série de déterminations effec- 
tuées avec un même réglage de l’appareil (Ie partie) et qui comprend 
la détermination de la transparence du liquide et les mesures de biré- 

+ fringence acoustique, où le seul facteur de variation est la longueur 
- d'onde lumineuse, tous les autres facteurs (intensité acoustique, lumi- 
“ nance de la source, diverses tensions d'alimentation) n'étant soumis 
qu'aux variations fortuites dont nous ne sommes pas maîtres, La repro- 
ductibilité sera déterminée par balayage des longueurs d’ondes. Pour 
“ la biréfringence du cinnamate d’éthyle, la reproductibilité moyenne 
… (écart moyen des déflections galvanométriques) au cours d’une expé- 
» rience est de l’ordre de 1.4 p. 100 dans le jaune ; 0,5 p. 100 dans le 
4 vert; 1,2 p. 100 dans le bleu ; 1,8 p. 100 dans le violet. 
- D'une « expérience » à une autre, tous les réglages (croisement des 
… « Glazebrook », taux de modulation, réglage des tensions d’alimenta- 
- tion, etc ..) sont repris. La reproductibilité traduira la différence entre 
… les valeurs moyennes de chaque expérience. C'est ainsi que, avec le 
… cinnamate d'éthyle. pour des expériences s'étendant sur un mois, les 
+ courbes de dispersion relative An — f\}) ne s’écartent pas les unes des 
autres de plus de 1,5 p. 100. Ce qui signifie que les réglages de l’appa- 
_reil sont assez faciles à reproduire et assez bien définis pour n'apporter 
4 qu'une perturbation faible et que la précision est limitée par le « bruit » 
: de notre moñtage (chap. II, $ 3 « Sensibilité »). 


Le , 
Pour le benzoate de benzyle, nous trouvons des résultats analogues. 


La reproductibilité dans une série d'expériences varié aux alentours de 
V1 p. 100 dans le visible, mais atteint 3 p. 100 dans l’ultra-violet. 

D La précision est moins bonne vers les courtes longueurs d'ondes. La 
Dante de lumière diffusée est notablement plus grande dans le violet 
et l’ultra-violet que dans le vert alors que la quantité de lumière utile 
“(flux incident et transparence du liquide) est plus faible. 

_ Les résultats obtenus sont satisfaisants si l’on considère le grand 
» nombre de facteurs susceptibles d’affecter la reproductibilité des mesu- 
res : luminance de la source lumineuse, intensité acoustique, définition 
de la longueur d’onde, sensibilité du photomultiplicateur, stabilité de 

Pamplification et du galvanomètre. Sas 

. Ji faut évidemment noter que la détermination des valeurs absolues 
des birélringences serait beaucoup moins sûre. | 

1 conception de l'appareil serait d’ailleurs sur certains points nota- 
À lement différente. 


il 


« 
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3) Validité des mesures. — Vérification expérimentale des prévisions 


du chapitre IT, 


$ 3 (Courbure, inclinaison). 


INFLUENCE DE L’INCLINAISON DES, RAYONS LUMINEUX SUR LES PLANS 
D’ONDES sonores. — Nous avons prévu (chap. III, $ 3) que l'iuclinaison 
des rayons lumineux, par rapport aux plans d’ ondes sonores, devrait 
avoir une grande influence sur la valeur mesurée, tous les autres fac- 4 


teurs restant constants. Or, l’inclinaison d’un rayon peut provenir soit 
de l'ouverture du faisceau lumineux (certains rayons sant parallèles 
aux plans d'ondes, d’autres inclinés), soit de l'inclinaison générale du 


faisceau. 


À Zéflection balveñalretre 


Courbe 


40 20 20 


Nous avons, pour vérifier la théorie, mesuré le courant photoélec-. 
trique (proportionnel au flux lumineux reslitué), correspondant à une. 
biréfringence donnée (5 — C#), en faisant varier l'angle de l’axe du 
faisceau lumineux et de la direction de propagation du son et ceci, pour 


deux diamètres angulaires de la source. 


Remarque 1.— Nous rappelons que la cuve contenant le liquide és 
sur une plate-forme pouvant tourner autour d’un axe vertical d’un angle, 
mesuré par la méthode de Poggendorff (/ — mm à 8735 mm) (la préci- 
. sion sur la lecture de l'angle est & 1/100 de degré). 

_ Le quartz émetteur d’ultrasons étant solidaire de la cuve et, l'axS 
‘optique du système étant fixe, en faisant tourner la cuve, nous incli- 
nons plus ou moins le faisceau lumineux sur les plans d’ondés sonores. 


Remarque 2. — Les conditions expérimentales sont les suivantes : 


._ nous opérons avec du cinnamate d’éthyle à 


I, diaphragme 


Courbe IE, 


diaphragme 


nu date 


Fig. 14. 
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3,9 MHz. L’intensité sécu 
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tique mise en jeu est assez faible (Vue moû = 80 V ; 5 —0,016 watt/cm?) 
pour que les phénomènes de mirage soient sinon supprimés, du moins 
atténués (de toute façon comme nous, maintenons 5 — C! ils restent 
constants). 
Nous opérons avec deux diaphragmes sources de diamètres anguü- 
- laires respectifs : 249 (0) —0°72 et 249 (1) — 0027. ’ 
Nous obtenons les courbes de la figure 14 pour les diaphragmes à, (o) 
et æ(1), où les valeurs du courant photvélectrique sont portées en 
fonction des déplacements du spot du miroir, solidaire de la cuve. ILest 
facile, alors, de déterminer la variation relative du flux lumineux 
-restitué, ou de la différence de marche apparente, en fonction de l’angle 
des rayons incidents et des plans d’ondes sonores. 
. On suppose que, pour la valeur maximale ;,, déterminée graphique- 
ment, l'angle $ de l’axe du faisceau lumineux et de la direction de pro- 
- pagation du son est x/2 (cette hypothèse est vraisemblable si l’on consi- 
-dère la bonne symétrie de ces courbes). 


» (Remarque. — Pour calculer l’aogle des rayons incidents avec les 

… plans d'ondes à partir de la rotation de la cuve, il faut tenir compte de 
la réfraction que ceux-ci subissent, à l entrée de la cuve, lorsqu'ils sont 
imclinés.) 

Sur la figure 15 nous avons porté la valeur relative des différences 
“de marche (rapportées aux valeurs des maximums des courbes de la 
* fig. 14), mesurées en fonction de l'angle de rotation, pour les deux 
“diaphragmes, et les mêmes courbes tracées à partir des valeurs calculées 
- (cf. chap. II, $3). 


Nous pouvons constater : 


— que l’acscrd est très satisfaisant entre la théorie et l'expérience si 


LA CES 


Von se souvient des nombreuses approximations que comprennent nos 
calculs; 

 __ es courbes théoriques (en trait plein) sont plus espacées que les 
courbes expérimentales (en pointllés), l'influence de l'ouverture du 
L faisceau est donc moins marquée que ne le prevoit la théorie (ce qui est 
. probablement dû à l'influence des rayons les plus inclinés, plus faible 
“pour les diaphragmes circulaires utilisés expérimentalement que pour 
les diaphragmes carrés considérés dans la thévrie). 


Conformément aux conclusions théoriques, la position de la cuve, 
À par rappurt à l’axe optique, est très importante puisque, de l'examen des 
“courbes expérimentales (fig. 15). nous pouvons conclure qu’une variation 
de la position de la cuve de o°o7, à partir de la position optimale, 
entraîne une variation de la différence de marche apparente de 1 p. 100; 


: HE ee 
2, de 5 p. 100; 002, de 10 p. 100, ce qui est très important si l’on 


Mo°r 
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. 2 ANS à 
veut comparer des différences de marche d’une expérience à une autre. 


k à . . * EL 
» Remarque. — Comme nous mesurons des dispersions, nous compa 
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j 
rons, au cours d’une expérience, la variation de An en / (}) sans lou- 
cher la cuve. 

L'influence de la rotation se fait seulement sentir sur la sensibilité et # 
la précision (puisque la valeur mesurée décroit quand la lumière para- 
site reste constante). Nous nous plaçons’ d’ailleurs toujours dans les 

conditions optimales. ; 
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Courbes théoriques 

Courbes expérimentales _——————— 4 

(0) diaphragme 20 (0) — 0.72? ; L, 

(I) diaphragme 20 (1) — 0,272. 20 4 
INFLUENCE DE LA COURBURE DES RAYONS LUMINEUX. — Nous avons vu: 


que sous l'influence d’un effet de mirage les rayons lumineux, qui se « 
propagent parallèlement aux plans d’ondes sonores, se courbent. Nous. 
avons pu (chap. III, $ 3) calculer le rapport du flux réellement restitué 
au flux qui serait restitué si ce phénomène de mirage ne se produisait. 
pas, en fonction d’un paramètre, M, fonction à la fois du trajet optique 
et de l'intensité acoustique (tableau p. 55). 

Nous avons donc tracé, pour différents trajets optiques, la courbe de 
la différence de marche apparente (proportionnelle à la racine carrée du 
courant photoélectrique), en fonction de la tension appliquée au quartz. 

En l'absence de mirage on devrait obtenir une droite (for- ! 
mule I-1, p. 35). : . 

La courbe en traits pointillés est la courbe théorique tenant compte 

du mirage, déduite des calculs, chap. IE, $ 3, en évaluant pour chaque 
trajet géométrique les diverses valeurs du paramètre M en fonction 
de w, l'intensité acoustique (fig. 16). Ke 
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La courbe en traits pleins suit les résultats expérimentaux (fig. 16). 
Trajets géométriques de 5 em (fig. 16, courbes IV) et 3,5 cm (Be. 16, 
courbes IIT). à 


Les variations de À (différence de marche apparente), en fonction de 
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Fig. 16. 


! la tension H. F. appliquée au quartz, U (proportionnelle à la racine 
” carrée de l'intensité acoustique). ne se traduisent par une droite 
… qu'entre o et 70 V (H. F.) (pour y —5 cm) et entre o et 150 V (H. F.) 
… (pour y —3,5 cm). 
= Les courbes théoriques calculées s’écartent d'une droite de 5 p. 100 
» pour 50 V(y—5 cm) et 105 V (y = 3,5 cm). 
… Qualitativement, l'effet observé est en accord avec les prévisions théo- 
4 riques : la différence de marche apparente croît moins vite que la biré- 
… fringence acoustique correspondante. 
L'expérience indique des écarts un peu moins importants avec la 
droite A— k.U que ceux prévus par la théorie; nous pensons qu'ils 
“ peuvent s'expliquer aisément si l’on considère les approximations faites. 
Nous avons en effet supposé, pour mener les calculs, que les rayons 
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incidents étaient strictement parallèles entre eux. Or il n’en est rien, 
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puisque la source possède un diamètre angulaire 2%0 (0) = 0972 0er 
tains rayons inclinés sur les plans subiront un effet de mirage et, alors 
qu’ils se dirigeaient vers des zones de moindre biréfringence par suite 
de leur inclinaison, seront au contraire rapprochés de zones de plus 
forte biréfringence ou maintenus plus 

longtemps dans des zones de biréfringence . 


No AN constante (rayon 2) alors que le rayon nor- # 
mal : est celui de notre calcui (Hg. 17). 
Ao*On 0 On peut d’ailleurs justifier qualitative- # 
y -AN ment ce résultat en constatant expérimenta- 
lement que l’inclinaison volontaire du fais- 
HOTTE NS ceau lumineux sur les plans d’ondes sonores ®# 
assure une plus grande linéarité du phéno- * 
Fig. 17. mène A—#f{U) (mais conformément aux 
: résultats du chapitre II, $ 3, les valeurs | 
mesurées sont plus faibles que pour un faisceau non incliné). : 
Trajet optique 2,5 cm (fig. 16, courbes]Il) et 1,5 em (fig. 16, courbe 1). | 
Les courbes expérimentales sont confoudues avec la droite A—4.U # 
(formule I-1, p. 35) dans tout l'intervalle 0-300 V, ainsi que le laissait ; 
prévoir la théorie. 
\ pr 
Remarques. — Nous voulions vérifier la linéarité de la différence de . 
marche mesurée, avec la puissance acoustique, avec autant de précision 
que possible. Il faut donc que les différents éléments du montage don- 
nent eux-mêmes des indications proportionnelles aux facteurs mis en À 
jeu. Bien que nous ayons soigneusement étudié le montage (chap. IV, $2) 2 


nous avons préféré opérer avec de la haute fréquence non modulée (121 
variation éventuelle du taux de modulation avec la puissance H. €. 
mise en jeu est ainsi éliminée) ce qui entraîne une lecture directe dn 4 
‘ courant photoélectrique avec le galvanomètre (la linéarité de l'amplifi- 4 
cateur. bien qu'assurée, n’est ainsi pas en jeu). | 
La diffraction de la lumière par les ultrasons produit un étalement # 
du faisceau lumineux (sauf en un point qui est sensiblement le conju- | 
gué de la face de sortie de la cuve par rapport à l'objectif de la lunette). 
Nous avons donc placé la cellule en ce puint ; ainsi toute la lumière 
avec où sans diffraction, tombe sur la cellule, et toujours sur la même 
surface de la photocathode. On s’affranchit de cette façon, aussi com- 
plètement que possible, des variations de la sensibilité locale de celle-ci 
(En réalité la répartition de l’éclairement de l’image A'B n’est pas la 
même avec et sans diffraction ultrasonore). | 
Atin de vérifier l'indépendance de la mesure du flux, à l'égard de la 4 
“diffraction, nous avons effectué l'expérience suivante : le plan de pola- 
risation du premier Glazebrook est rendu parallèle aux plans d'ondes 
| ultrasonores. La biréfringence ne pourra ainsi être mise en évidence : 
mais la diffraction subsistera. Le second Glazebrook n’est pas complè- 


» | 


sed anne 
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tement croisé avec le premier (de façon à laisser passer une quantité de 
lumière notablement supérieure à la lumière parasite). Nous vérifions 
que le courant photoélectrique est alors indépendant de l'intensité 
acoustique, ce qui ne serait pas le cas si la diffraction introduisait une 
. perturbation dans la mesure. 

IL faut pouvoir, enfin, réduire le trajet géométrique en maintenant 
les autres facteurs constants. Nous avons utilisé des boîtes de chinquant 
très mince contenant de la paraffine plongeant dans le liquide, qui dia- 
phragment alors le faisceau sonore d’une facon connue. 

Les autres conditions sont : 
liquide employé : cinnamate d’éthyle. diamètre angulaire de la source 
20) 0°,72,; À — 4 350 À ; v—=3,5 MHz. 


Conclusions. — La diffraction de la lumière par les ultrasons intro- 
duit donc une perturbation notable dans les mesures de différence de 
| marche par voie photoélectrique (et visuelle). 
\ On ne peut réduire cet effet qu’en restant dans un domaine de faibles 
intensités acoustiques, c’est ainsi que pour le cinnamate d’éthyle, à la 
… fréquence 3,5 MHz, il sera prudent de ne pas dépasser 80 V. H. F. non 
* modulés, pour un trajet optique de 5 cm, soit une intensité acoustique 
… de m—3,2.10 ? watts/cm? (nous avons généralement opéré vers 
22,5.10 ° watts/cm?). | pe 
Remarque. — Ces conditions sont évidemment variables avec le 
liquide utilisé (avec M, sa constante de Maxwell), la fréquence y des 
… ultrasons et y l'épaisseur traversée. 


# CAS DE LA MÉTHODE viSuELLE (Zvetkov). — L'influence de l'inclinai- 
4 son des rayons lumineux sur les plans d'ondes sonores se fait également 
” sentir lorsque la différence de marche est mesurée à l’aide de l’apaly- 
> seur biplage de Zvetkov (fig. 18). 

à … Remarque. — Le dispositif expérimental est sensiblement le même 
que celui des expériences précédentes (p. 72) (Rotation de la cuve). Le 
» liquide utilisé est de l'huile de ricin, avec une intensité acoustique de 
l'ordre de 16.10? watts/em? (pour supprimer la diffraction) la fré- 
quenñce = 3.9 MHz. 

Les diamètres angulaires 22, de la source sont alors de 0°,3/ et 0,87. 


a 


À 4) Conclusions. — LA MESURE DE LA BIRÉFRINGENCE ACOUSTIQUE à l’aide 
de la méthode décrite est assez sensible puisque nous pouvons déceler 
“une différence de marche moyenne, minimale, de 0,5-0,6.107*X (du 
jaune au bleu) et 1,4.10—* 7 (dans le violet). | 
_ Cette sensibilité est de six à huit fois meilleure que celle que l'on 
‘obtient avec l’analyseur visuel décrit par Zvetkov (chap. II, $ 3). 

La précision des mesures relatives est voisine de 1 à 1,5 p. 100 dans 
le visible et de l'ordre de 3 p. 100 dans l'ultra-violet, pour des biréfrin- 
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Courbes théoriques 

Courbes expérimentales _———————— 
(2) diaphragme 249 (2) — 0,34°; 

(3) diaphragme 2x9 (3) — 0,872. 


gences de l’ordre de 10 à 15 fois la plus faible des biréfringences mesu- : 
rables. Ces résultats sont nettement meilleurs que ceux obtenus avec 
l’analyseur visuel. DA 
CS performances ne sont cependant atteintes que si un certair-méfg 
bre de précautions sont observées ; pour diminuer le bruit de fond ls. 
liquide doit être aussi optiquement vide que possible ; la position de la 
cuve doit être soigneusement réglée. 


AUX FRÉQUENCES ULTRASONORES MOYENNES (3,5 MHz) l'influence de 
la diffraction de la lumière ou de l’inclinaison de l’axe optique du sys- 
tème, sur les plans de l'onde sonore, est très importante. Ces phéno- 

_.mènes influent sur la signification physique, elle-même, de la mesure. : 
\ Get effet est d'autant plus important que la fréquence ultrasonore est 
plus élevée. 


Les résultats obtenus seront toujours inférieurs aux valeurs absolues : 
_ réelles, quelle que soit la méthode employée (visuelle ou photoélectri- | 
* que). Il faut essayer, soit de maintenir constants les phénomènes que 
lon ne peut supprimer (influence de l’ouverture du faisceau), où dimi- 
nuer ceux dont on reste maître (inclinaison générale du faisceau sur 
les plans d'ondes sonores, diffraction de la lumière). 
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TROISIÈME PARTIE 


MESURE DE LA DISPERSION 
DE LA BIRÉFRINGENCE ACOUSTIQUE 
DE QUELQUES LIQUIDES — CONCLUSIONS 


\ 


» 1} Mesure de Ia différence de marche. Mode opératoire. — AU COURS DE 
LA SECONDE PARTIE DE CE TRAVAIL, nous avons étudié les divers facteurs 
qui influent sur la validité des mesures de biréfringence (ou de différence 
“le marche). Nous pouvons en déduire aisément la nature et l'impor- 
“tance des précautions expérimentales à observer pour effectuer des 
mesures convenables. 
G Le choix de la méthode de mesure, que nous avons fait, impose enfin 
un mode opératoire défini. 
» Nous mesurons en effet, en fonction de la longueur d’onde de la 
lumière, le courant photoélectrique, 1;, qui résulte de l’apparition de la 
“biréfringence An. On peut écrire : 
L ; . JAV? 
; LO)=K.() 
A est la différence de marche A— 47.7. 

Le facteur de proportionnalité, K, ainsi défini, est le produit de deux 
ermes : K—K;.K2. 
… Le premier, K,. dépend des conditions instrumentales de la mesure 
{inclinaison du faisceau lumineux, intensité acoustique, gain de l’ampli- 
ficateur, etc...) mais ne dépend pas de À: Nous nous efforcerons, par 
des réglages convenables, de le maintenir constant au cours des diffé- 
rentes mesures. 
“ Le second, K2, est de la forme K:—#.6.%, où X est une cons- 
fx (À) la sensibilité de la photocathode qui dépend de à. +, est le 


flux lumineux qui atteint la cellule lorsque les prismes de Glazebrook 
pont parallèles, le liquide étant sur le trajet des rayons lumineux. 
%o dépend de la luminance de la source, de l’opacité de tout le système 
0} tique et de celle du liquide. Tous ces facteurs varient avec 2. 

fr est indispensable, pour étudier la variation de la biréfringence 
Dutie avec la longueur d'onde, de connaître ce facteur K;(2) ou 
de l’éliminer. | FE 

* On peut y parvenir à l’aide d’une expérience préliminaire en l'absence 
d’ultrasons : 

. Supposons l’appareil en état de fonctionnement. La cuve esten place, 
s prismes de Glazebrook sont croisés. A la sortie de la cellule photo- 
iultiplicatrice plaçons le galvanomètre. 
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fluctuations des différentes tensions d’alimentation, aux lectures, à la 


Si nous décroisons légèrement les prismes polariseurs, nous mesurons 
un courant photoélectrique : 


LO)= 4.5.9 | 


où k' est un facteur indépendant de . | 
Fe K; Æ [A\2 ; : :) | 
Le rapport É O7 () varie avec À comme |=}. 


Comme nous maintenons aisément K,, #, Æ’ constants au cours. 
d’une même «expérience » (cf. $ 2), nous avons : 


fé oo= (y /É) | 


PAT 7) 


où * est une longueur d'onde de référence que nous avons prise égale 


à 4 358 A. “LE TEE 

Remarque. — Nous avons, lors de la mesure de 1,(à). éliminé 
l'influence du courant d’obscurité ou du courant dü à la lumière para- 
site en les rendant négligeables devant I:(2). 


2) Exploitation des résultats. Calculs d’erreurs. 


: 2TA,, 
la deuxième partie permet de mesurer directement le retard 5 à un 


: 
À 
L'appareil décrit dans 
À 
| 


ultrasons. à . 
Nous nous proposons, à partir de ces résultats bruts : É 
Bar A , 
a) de calculer la biréfringence An — (Se : 1 
b) de déterminer la longueur d'onde réduite de biréfringence A 
(l'e partie, p. 37) ; a 1 
c) de déterminer la longueur d'onde réduite de réfraction X 
({re partie, chap. ID ; « 


d) de tirer les conclusions du calcul du rapport X/K. 


MESURE DE LA DIFFÉRENCE DE MARCHE. CALCUL DE LA BIRÉFRINGENCE. — 
Comme au chapitre IV, $ >, nous appellerons « Expérience », l’ensemble 
des réglages optiques et électriques, des opérations préliminaires 
(mesures de transparence), et des mesures de dispersion. Au cours d'un 
« expérience » nous recommencerons plusieurs fois (au moins 2 ow! 
3 lois) les mesures de ‘transparence et de dispersion sans modifier les 
réglages. Nous pourrons ainsi évaluer les erreurs de mesure dues au 


définition de la longueur d'onde, etc. | 

Enfin pour un liquide déterminé nous effectuerons plusieurs 
«expériences » pour lesquelles tous les réglages sont repris. Pr 
. Nous ravpellerons que nous avons estimé à 1 à 1,5 p.100 la précision 


Le = 


"4 SUR LA BIRÉFRINGENCE ACOUSTIQUE O1 
des mesures de biréfringence (ou de différence de marche) effectuées au 
cours d’une même expérience, et à 1,5 p. 100 celle des mesures d’une 
expérience à une autre. 
Les réglages peuvent donc être reproduits de façon suffisante pour 
- que la précision des mesures n’en soit pas trop affectée. 
Les évaluations des erreurs ont été faites en calculant l’écart moyen 

entre les résultats des lectures. } 
- Sur les graphiques, nous n'avons porté que les valeurs moyennes des 
différentes mesures de toutes les expériences. 

 DÉTERMINATION DE LA LONGUEUR D'ONDE RÉDUITE DE BIRÉFRINGENCE }? 
(cf. [°° partie, chap. M). — Nous avons tracé les graphiques 
« rectiligues » de Servant : 2?/An en fonction de }X?. Mais nous avons 
"calculé l’abscisse à l’origine qui donne X à l’aide de la méthode des 
. moindres carrés. 
“ L'évaluation de l'erreur, (Xi), sur X a été déterminée soit à l’aide 
du calcul d'erreurs classique qui donne une limite très supérieure à 
«l'erreur réelle, soit par analyse dela variance lorsque le calcul classique 
ne nous permettait pas de tirer des-conclusions assez précises (cas du 
- benzoate de benzyle). 

7 ! 


t.- F z / HAS 
© DÉTERMINATION DES LONGUEURS D'ONDES RÉDUITES DE REFRACTIVITE À) 


-minée par la méthode des moindres carrés. R est la réfractivité. 
+ Les valeurs de l'indice ont été mesurées ou prises dans la littérature. 
3 Quelle erreur commet-on sur Xi ? 
Si l'indice et la biréfringence n’ont pas été mesurés à la même 
“température, une certaine erreur systématique <(X) entache la valeur 
de X. Le calcul classique montre que l'erreur relative correspondante 
“est inférieure à 1/1 000 pour une différence de température de 10°. 

… __ L'erreur finale sur la détermination de 2? reste de l’ordre de 
= 


1 p. 100. 


‘4 3) Résultats expérimentaux. — ÉTUDE DU CINNAMATE D'ÉTHYLE. — /e 
cinnamate d'éthyle a pour formule : CH; — CH = CH — CO;C:H; , 
Mn — 3,45.10—11 à 200 [25]. | 

. Les résultuts expérimentaux concernant la dispersion de la biré- 
Mhingence sont groupés sur le graphique (Hg. 19, p. 82). 

» Les indices ont été mesurés par Roth [20]. 
Dans le « graphique rectiligne » [22] les points obtenus s’alignent 
Je façon très satisfaisante (tig. 20, p. 82). x 

| Le calcul des longueurs d'ondes réduites conduit à : 

= (5,88; + 0,29).10° À 


= 
M— (2,112 0,012). 106 A. 


CES 


Le 


=— Nous avons tracé }?/R !22], L’abscisse à l’origine a aussi été déter- 
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—…-— benzoate de benzyle 
+--- polystyrène 
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Fig. 19. — Biréfringence acoustique 


La L A x * = 
ramenée à une même valeur pour 4358 A. 


1 F 
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… Conamale dé 
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ÿ Pre rapport Fe est alors : 7 —2,77—+o;16 (les évaluations des 


0 
érreurs ont été faites à l'aide du calcul ui qui donne des es(i- 
Bons assez précises pour conclure). 

- Le rapport théorique est voisin de 2,6 lor squ'on suppose que les 
polarisabilités principales de la molécule correspondent à deux bandes 
- d'absorption réduites de même force mais de positions différentes [22]. 

J Les résultats expérimentaux peuvent par faitement s s'expliquer par 

» ce schéma. 


” Remarque. — Nous avons évalué l’ordre de grandeur de la valeur 
- absolue de la Hfriiponce présentée par le cinnamate d’éthyle, de 
» deux façons TPE É 


s: a) en calculant la différence de marche (form. I-1, p. 35) dans les 
… conditions expérimentales suivantes : 


Yo — 9 cm est l’épaisseur du liquide traversé, 
v— 3,5 MHz est la fréquence des ultrasons, 
" m—1/2.10f c. g. s. est l'intensité acoustique ; elle est calculée à par- 
Mir de la tension de haute fréquence U, appliquée au quartz (U=— 100 V 

à efficaces) À 
…. Mn—3,45.10-t! c. g. s. donné dans la littérature | 


… On obtient alors : Aoy — 123.107 À pour la radiation 4 358 À. 


b) Si, à la sortie du photomultiplicateur, on place directement le 
galvanomètre, la différence de déviation avec et sans ultrasons est de 
“19 MM (Syniy —3,18.10 A/mm) dans les conditions précédentes. Or, 
le courant photoélectrique peut s’écrire : 


1 7 I — go.7°. (2). We 


7 


Si, en l’absence d’ultrasons nous décroisons les prismes polariseurs. 
un angle «, pour que la variation de courant photoélectrique soit 


“aussi de 19 mm : 


“4 
‘à 
d 


== pu: (V-10) 


k. mesuré par la méthode de Poggendorff est égal à 3,81.10—* rad. En 


DAErcant (W-9) et (V-10) on obtient : 
No l,2:10% Lupour la radiation 4 358 À. 


YEN 
. L'accord entre les deux valeurs obtenues en a) et b) est satisfaisant 
l’on considère les approximations faites dans les évaluations numé- 


riques (calcul de 5 en particulier). 
+3 


. 'Erüpe DU BENZOATE DE BENZYLE. — Le bensoale de bensyle a 
pour formule : CH; — GO — OC:H; ; Mn est alors égal de 1,5 à 


3.101! c. g. s. selon les travaux auxquels on se réfère. 
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Les résultats expérimentaux concernant la dispersion de la biré- E 

- fringence sont groupés sur Le graphique (fig. 19, p. 82). 

Les points obtenus s'alignent de façon très satisfaisante dans le « 

« graphique rectiligne » (fig. 21) (Nous avons déterminé expérimenta- * 

lement la dispersion de l'indice à l'aide d’un réfractomètre Pulfrich de * 
* chez Zeiss). 
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Fig. 21. 


Le calcul des longueurs d'ondes réduites conduit à : 

longueur d'onde réduite de biréfringence X — 2,58 + 0,26 ; 

longueur d’onde réduite de réfraction X— 1,504 + 0,018. 

L'erreur sur X a élé évaluée par le calcul d’erreurs classique mais 
celle sur X serait, par la même voie, de 22 p. 100. Nous l'avons 
alors estimée par « analyse de la variance », l'intervalle de contiance: 
correspondant à uue probabilité de 0,95, et nous avons trouvé un inter- 
valle de + 10 p. 100. \ | 

. Cette réduction de l'estimation de l'erreur méritait les calculs nette 
riques eutrepris. rl 


NV 
Le rapport r — = SSt172-5 0:10: 
0 


Le rapport théorique dans les deux cas proposé 
posés par Servant a pou 
F0 1,6 (modèle de Gans) et 2,6 (modèle de Langevin) (cf. has IE, 
| » ea 


SUR LA BIRÉFRINGENCE ACOUSTIQUE 85 


- Il semble bien, malgré la marge importante d'incertitude : (r— 1,7 
… +o,1g), que la dispersion du benzoate de benzyle puisse s’interpréter 
” à l’aide du modèle moléculaire de Gans. 
, Remarquons cependant que ce résultat peut paraître anormal car la 
dispersion de la majorité des liquides s'explique plutôt à l’aide du 
- modèle de Langevin |22|. 
 Erupe D'UNE SOLUTION DE POLYSTYRÈNE. — Nous avons étudié une 
solution de polystyrène dans le benzène (0,02 g/em?). 
- Les résultats concernant la dispersion de la biréfringence sont résu- 
 més par le graphique (fig. 19, p. 82). | 
… Si l’on porte }?/An en fonction de }? on n'obtient pas une droite. Nos 
résultats ne peuvent donc s’interpréter à l’aide des hypothèses de Ser- 
vant. L'expression de la biréfringence d’une solution en fonction de 
. l'indice permettait de craindre cette éventualité [5] car elle revêt une 
forme beaucoup plus compliquée que lexpression qu'utilise R. Ser- 
vant. 
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__ ComPARAISONS ENTRE CES DIFFÉRENTS RÉSULTATS. — (n peut, pour le 
# F 3 
bensoate de benzsyle et le polystyrène, estimer la valeur absolue de 


Lib :, Ain 


+ ER 4 


LAN 
1 


dar be 0 


L 


= 


Zeb 


Cimamete déthyle - 
X: 


TT —— 


re 


... ‘ 


Ï 


_ Berzoale de benzyple 


Polystyrene dns le DEzÈRE 
" = “ 


RCE 
RIPREX: DE sie ne ET FT a Ar 
Rice I 7500 550 Si ) 
Fig. 22 \ 


Ja biréfringence (ou de la constante de Maxwell, M) comme nous 
… l'avons fait pour le cinnamate d’éthyle (fig. 22). | 

_ La biréfringence de la solution de polystyrène est 6 à 8 fois plus 
Mfaible que celle du cinnamate d’éthyle contrairement aux estimations 
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faites à partir des données de la biréfringence d'écoulement (p. 42). Le 
temps de relaxation de cette molécule en est responsable (chap. I). 


Conclusions. — Les mesures de dispersion de la biréfringence acous- 
tique des liquides purs permettent de justifier l'application des théories # 
de Servant à ce phénomène. CE 

La molécule de cinnamate d’éthyle paraît bien se comporter au pomt 
de vue optique, comme le modèle de Langevin alors que celle du ben- 
| zoate de benzyle relèverait plutôt du schéma de Gans. Ce dernier fait 

mériterait un recoupement par une autre voie (dispersion de la biré- # 

4 fringence électrique, magnétique ou dynamique). 
La dispersion de la biréfringence d’une solution de polystyrène dans # 
le benzène semble par contre impossible à interpréter avec les hypothé- { 
ses de Servant. 
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CONCLUSIONS GÉNÉRALES 
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SPA EE biréfringence acoustique des liquides, comme les autres biréfrin- 
gences accidentelles (effet Kerr, Cotton-Mouton, Maxwell) donne des 

.. … renseignements précieux sur Ja structure des liquides étudiés. 
ve Une analyse préliminaire complète des paramètres qui influent sur. 
la valeur de la biréfringence et une étude critique des diverses métho-. 
des utilisables ont permis la réalisation d’un dispositif photoélectrique 
nouveau, pour la mesure de la biréfringence acoustique. Fit 

HE La sensibilité (différence de marche moyenne, minimum, mesura- 
, ble :5 à 6.10 À) et la précision (1 à 1,5 p. 100) de ce montage sont. 
| suffisantes pour l'étude de la dispersion optique (différence de marche 
. … de l’ordre de 10? À; variation de cette différence de marche : 10 à 
15 p. 100 entre 5 780 À et 3 650 À, 
! Cette méthode photoélectrique s’est ainsi révélée six à huit fois plus 
.… sensible et beaucoup plus précise que la méthode visuelle décrite par 
Es Zvetkov. Elle est bien entendu applicable, avec les mêmes avantages, à 


la mesure des pouvoirs rotatoires ou d’autres biréfringences acciden- 
\ telles. 


À tune tnt. 


PSE I PR ER 


L'appareil réalisé a permis de vérifier expérimentalement notre ana- 

… lyse qui prévoyait une influence notable de la répartition périodique de 
: la biréfringence acoustique, sur la valeur de la différence de marche : 
\ _ ‘mesurée, Ô | 


“hi détiis. 


À l’aide des mesures de dispersion nous avons vérifié, pour les liqui- 
des purs, la validité de la théorie développée par R. Servant, dans le. 
cas des biréfringences électriques et magnétiques. DR 
L'extension de la théorie ne semble, par contre, pas valable MNT 

* 102 
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» solution de haut polymère que nous avons étudiée et un ajustement 
. théorique reste à faire dans ce domaine. 

… Les améliorations apportées à la mesure de la biréfringence permet- 
- tent, enfin, d'attaquer avec sécurité le problème important de la 


détermination des temps de relaxation, pour les solutions de hauts 


. polymères. 
D - 
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Sommaire. 


— Dans la première partie de notre travail, nous exposons une théorie 
“sommaire des corrélations angulaires des paires de conversion interne et 
des paires monopolaires. A la fin de cette première partie sont indiquées 
les formules complètes, qui nous ont servi à calculer pratiquement toutes 
les corrélations angulaires correspondant à nos expériences. ! 


lation. Nous insistons surtout sur les éléments qui déterminent le pouvoir 
résolution en énergie et sur la particularité de sommation de deux impul- 


% = ie la troisième partie, nous exposons nos expériences de corréla-. 
tions angulaires, Nous avons repris une mesure précise de la corrélation 
an ulaire des paires De ler provenant du niveau dE 05 MeV de en L 


L ei tron et re Dot 
Nous avons déterminé par la méthode des corrélations angulaires des paires 
Dr interne, la PApORs des LR er camma de 3 09 rt 


ités du 1C et du 12C. 

Enfin, nous donnons les mioments angulaires, la parité et le spin isoba- 
rique de deux niveaux excités du 12C : 2, T = 1 pour le niveau 16,57 MeV. 
=,.T = r pour le niveau. 17,22 MeV. 


— Dans la deuxième partie, nous décrivons un spectromètre bêta à scin-. 


SM 
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4 
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sh Lop a SES 


INTRODUCTION 


En. ve 


La connaissance exacte du moment angulaire, de la parité, du spin 
isobarique d’un niveau nucléaire, est essentielle en ce qui concerne 
la théorie de la structure des noyaux atomiques. 4: 

Les moments angulaires des niveaux fondamentaux sont obtenus 
par des méthodes maintenant classiques, telles que les spectres et les # 
énergies de rotation des molécules, les structures hyperfines, la # 
méthode de Rabi et celle de Bloch, d’induction nucléaire. j 

L'étude des moments angulaires des niveaux excités des noyaux 
légers, dont les vies moyennes sont extrêmement courtes, exige des 
méthodes complètement différentes. L'analyse des distributions angu- 
laires des particules émises dans les réactions de désintégration a été # 
très fructueuse. | : 

Les distributions angulaires des rayonnements gamma et celles des # 
particules lourdes, ainsi que les corrélations angulaires entre deux” 
rayonnements gamma, sont à l'origine de la détermination de nom-" 


IL faut mentionner aussi l’étude des noyaux radioactifs bêta, où“ 
la vie moyenne donne des indications sur les moments angulaires des 


‘niveaux initial et final. 


Lt 


De même, l'étude des vies moyennes des niveaux excités se désin- # 
tégrant par rayonnement gamma a amené des résultats intéressants. # 
, La perfection des machines accélératrices d'ions a permis de mesu- 


_rer la fonction de probabilité d'émission de particules et de rayonne- 


ments gamma pour certaines résonances. Cette probabilité est fonc- # 
tion des moments angulaires du niveau initial et du niveau final. 

Une méthode peu utilisée jusqu’à présent est la détermination | 
directe de la multipolarité des transitions entre niveaux de noyaux 
excités par la mesure du coefficient de formation de paires internes, 
et par l'étude des spectres et des corrélations angulaires des paires 
internes. 

La multipolarité d'une transition détermine exactement le change- 
ment de parité entre les niveaux initial et final, et elle donne des 
limites pour la valeur des moments angulaires de ces niveaux. Dans 
le cas où l’un des niveaux initial ou final possède un moment angu- 
laire nul, la connaissance de la multipolarité détermine exactement le: 
moment angulaire de l’autre niveau. NS 

Oppenheimer et Nedelsky (23), Jaeger et Hulme (19), Rose et Uhlen- 
beck (25), ont étudié théoriquement la formation des paires internes. 
Quelques spectres de paires internes ont été tracés par Thomas, Lau 
ritsen (31), Bame, Baggett, Rasmussen, Hornyak, Dougherty. 

Des mesures du coefficient de formation de paires ont été ‘effec- 
tuées par Marshall-Cleland, Townsend et Hughes, par Mills et Mackin! 
par Siegbahn, par Alichanow, Slatis, Bloo ‘tes 
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. Une liste complète avec les références est donnée par K. Sieg- 
- bahn (28). 
pour tracer des spectres de paires internes, et mesurer le coefficient 
. de formation de paires. 
Les premières corrélations angulaires de paires internes, ont de 
publiées en 1954 par Devons et Goldring (6), par Harries (16) et par 
- Gorodetzky, Armbruster et Chevallier Ro 
… _Devons et Goldring ont utilisé pour l'étude de ces corrélations 
“angulaires, un système de détection formé de deux compteurs téles- 
» copiques (Deux fois deux compteurs en coïncidence alignés sur Ja 
cible). Ils éliminent ainsi, en partie, les électrons parasites. 
Harries a effectué les mesures de corrélations angulaires par l’ob- 
servation des directions d'émission des électrons d’une paire dans une 
chambre de Wilson. Cette méthode est très laborieuse. 


À 


“mètre bêta à scintillation, qui a permis de sommer électroniquement 
&1 énergie des composantes d’une paire interne. Cette somme est égale 
5 l'énergie de transition entre les niveaux de noyaux excités, compte 
“tenu de l'énergie de matérialisation. On peut ainsi sélectionner telle 
… transition que l’on veut. On élimine en outre, de cette façon, les élec- 
- trons parasites. 

» Les travaux exposés dans cette thèse n’épuisent nullement les pos- 
sibilités d’ application de la méthode des corrélations des paires inter- 
nes, à l'étude des niveaux excités encore inconnus des noyaux légers. 
Nous espérons utiliser encore souvent cette méthode, que nous avons 
à mettre au point sous la direction de M. S. Gorodetzky et en colla- 


oration avec M. P. Chevallier. 


PREMIÈRE PARTIE 


D Exposé sommaire de la théorie 

“4 des corrélations angulaires 

des paires de conversion interne 
et des paires monopolaires. 


Généralités. 


La formation de paires internes se présente comme un mode de 
“désexcitation des noyaux, qui se trouve en compétition avec l’émis- 
“sion des rayonnements gamma et la conversion interne. Bien entendu, 
l’énergie de la transition doit être plus grande que 1,02 MeV, pour 


Tous ces auteurs ont utilisé des spectromètres à champ magnétique 


Gorodetzky, Armbruster et Chevallier se sont servis d’un spectro-- 
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7 que la formation de paires soit possible. Le coefficient de conversion, 
interne décroît quand l'énergie de la transition nucléaire croît, au. 
contraire celui de la formation de paires croît ; en outre, le coeffi-# 

: cient de conversion interne croît généralement avec le numéro ato- 
mique Z, alors que celui de formation de paires est pratiquement” 
, indépendant de Z (en fait, il décroît très légèrement quand Z croît)." 
En conséquence, dans la région des Z faibles et des énergies relati= 
vement élevées, le coefficient de conversion interne sera trop petits 

pour que la conversion interne puisse être exploitée expérimentale-s 

ment. Par contre, le coefficient de formation de paires étant assezs 

._ élevé dans ces domaines, ce processus de transition nucléaire pourras 
3h facilement servir à l’expérience. Il est de l’ordre de 10° pour unes 
: énergie de transition de 5 MeV. Les valeurs exactes de ce coefficienti 
sont données en fonction de l’énergie et de la multipolarité de 1æ 
L. transition par Rose (26). Les calculs théoriques des distributions angu< 
laires des paires internes, suivant l’angle formé par l’électron et le 
positron, reposent sur le-même principe que ceux qui donnent le 
coefficient de formation de paires internes. Nous indiquons les lignes 
2 générales de ces calculs, en nous inspirant des articles de Rose (26) 
et de Goldring (a). $ 


Formation de l’hamiltonien de la transition nucléaire. 


à 
? 

Le processus que nous désirons étudier est la transition d'un il 
d’un état initial à à un état final f, accompagnée par le passage d’un 
électron d’un état libre d'énergie négative — W, et de momen 
linéaire — p, à un état libre d'énergie positive + W_ et de momen 
linéaire + p_, où le couplage entre le noyau et l’électron est le cham 
électromagnétique. D 


LES. 


Comme l'énergie totale est conservée, nous avons 

BC 10; 0,0 WE 

x S : 
à E; et E; sont les énergies d’excitation du noyau respectivement dan 
di 4 sr ‘EU r … S À 

_  : l’état initial et dans l’état final. ‘3 
Mi Nous poserons : ce : 
MON , tre 
+ k ! E, E, — A RS MW. ft L'AA # 
ü» À LT NEE 1 nE ’ de ss : : v 
L où k est l'énergie de la transition. Si l'interaction entre le noyau € 


112£ 4 LÉ r 0 . A A ù 
.  l’électron est représentée par l’hamiltonien H, l'élément de matrice 
de la transition est donné par É 


R= (2, pra enese) A 
S+ et s_ définissent le spin de l’électron. | »: 
L'interaction électromagnétique entre deux particules peut toujour 


de 
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Être représentée comme étant l'interaction de l’une d'elles avec le 
© champ créé par l’autre. 
< 
< L'élément de matrice peut donc s’écrire : 
| 1 L/2/N7 RATÉ 
R=(p;s4{a ®(V + à A)|p.s_). 
… Nous utilisons ici un système d'unité dans lequel 


x 


S = n—0 = 


: La charge élémentaire s'exprime alors par a!/?, où « est la constante 


‘0 popinte fine. 


Pire 4 sont les potentiels scalaire et vectoriel du champ eréé par 
Pie noyau. Ce sont, d'ailleurs, les éléments de matrice décrivant la 


transition du noyau. La dépendance du temps de V et de À est don- 

. née par 

# 

M4 k AT NE 2h Ne De LE 

Fe exp 1(E;—E,)#4—e 

» RE 9 LA . L . . Le 

… V et À sont définis par les équations de propagation des ondes élec- 
tromagnétiques 


“I 

3 HET Te 

4 PA — SE = hrjo(r") 
Dee à ne 

1 y ot? ha 6o(r ) 

"A 


EG) et p,(r) représentent respectivement la densité de courant et la 
| densité de charge électrique dans le noyau au point r 
Les solutions des équations de propagation peuv en s'exprimer 
par une somme de termes distincts 


4 : ; 
4 AS À et VD 
1 > = 
É-. termes de la somme caractérisent les Re multipolaires du 
champ électromagnétique d’un noyau. Le développement de la fonc- 
tion de Green, qui s’introduit dans la résolution des équations de 
propagation, est limité au domaine extérieur au noyau, où est créée 
la plus grande partie des paires. 

_ Les termes du développement s'écrivent : 


D. V; —hrkem [unie fe AU fik ÿk (51 2 nds | 


fur) et g(kr) représentent respectivement les fonctions de Bessel et 
de Hankel. Y” sont les fonctions harmoniques sphériques. 


l 
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| ss "7 . 4 * x + 
"4 T(T3t0, o) est un vecteur définissant un point extérieur au noyau, OU 


| l’on calcule l’intensité du champ électromagnétique. À 

# - 2 . Rae . x 

me. r(r', 9’, %) est un vecteur qui définit un point du noyau où se] 

Ar En 

D trouve la charge o,(r”) et où passe le courant j,(r). 
Ÿ $ 


Pour chaque !, le terme ! du développement de V et le terme [— x 
du développement de A satisfont ensemble à la condition de Lorentz. | 


cl # 


V 
DES divA;=, fa £ = — t 
pe | 
ï | La parité d’un multipôle Frs est (— 1)', tandis que celle d'un, 
17088 nor magnétique est (— 1)71. | 
We Viet de ,; pour | > 2 représentent un HER d'un champ élec-w 


représentent un champ dipolaire électrique pur. 
: - Dans le développement des potentiels intervient une matrice 
| nucléaire, qui représente les multipôles du noyau, mais que l’on ne 
peut pas estimer exactement. Or, cette même matrice nucléaire décrit. ù 
aussi l’émission de radiations gamma multipolaires. Ceci permet de“ 
©. normaliser le champ électromagnétique multipolaire du noyau, au 
Te nombre de quanta émis par seconde. Les potentiels ainsi obtenus 
s’écrivent 
pa" pour le champ 2! électrique : 


.  trique 2} polaire et d’un champ magnétique 2/7? polaire. V, et 4 
È 


ES 
nt 2 V2 ere? l Tant 
AU (x) gi(r)|r grad - = 


ju 4 | L 1/2 m 
V; = (x) gikr)Y? 
pour le champ 2! magnétique : 
mt s É m 
LR | PASSE ii) gi (er)r X grad Y? 4 
ur V0: | 3 


£ 
\ 248 


Dans cette normalisation, le nombre de quanta émis par seconde: 


LA CAS SR: 
_a été pris égal à =. 


Probabilité de transition. 


| L'élément de matrice pour l’émission d’une paire de CONTE 
. interne est donné par : 


] >» /9 7m F dE k 
fe [ & Rats S'(piss [Ve <- (x, ”. E + M) fs). 


} ln lit: T2 
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L 

cylindrique (par exemple, un noyau excité produit par un faisceau de 
” particules) et nous prendrons cet axe de symétrie comme axe de 
» quantification. Alors, les états initial et final du noyau auront une 
. composante Z bien définie du moment angulaire, soit : m,h et my, 


* L'élément de matrice nucléaire contenu dans les potentiels V et A 
tendra vers o, sauf pour les m donnés par my, -- m,. Les états nucléai- 
res auront aussi des moments angulaires j;, j; et des parités bien défi- 
L: nies. Cela restreindra le nombre des valeurs permises (celles pour 
”… lesquelles la matrice nucléaire est différente de 0). 

- Habituellement, il sera suffisant de considérer la valeur de ! la 
» plus petite. 

L'élément de matrice R se réduira alors à deux termes au plus. Un 
> terme magnétique !, m et un terme électrique { + 1, m. Si seule- 
ment un de ces termes est différent de o, la transition sera dite puré- 

Es électrique ou magnétique. 
4 Les fonctions d’onde des deux électrons s’écrivent 


et ee D 


ER VE 


La. Eee 

+ W,=u-(p")exp* (pr). 

” Elles sont normalisées par unité de volume. Les spineurs de Dirac 
comprennent le facteur de normation. 

… La probabilité d'émission de paires par seconde dans les angles 
“solides dQ.,, dQ_'et dans les intervalles d'énergie W,, W, + dW, 
et De W_ + dW_ est donnée par 

“4 DU G(W, 04, 9+, 0p_)d0,dO_dW, —2rN > |R/ 


F 


“4 ER 


- où N est le nombre d'états par unité d'intervalle d'énergie k et par 
“unité de volume, donnés par Heitler (17) 
nu, N—(2r) tp, Wip_W_dO,d0_dW, 


ep (27) tp WipeW_ Ÿ IRL. 
QE 


Pour une transition pure, magnétique ou électrique, nous pose- 


4 G—=G/" ou GG. 
Le processus physique observé est un mélange de transitions indé- 
pendantes avec différents m; et m;. La fonction de probabilité totale 


‘4 à red An AVEC == MIN; 


PAL 
m; np 


Um, est la population relative de l'état nu. 
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Von Nous poserons alors : 


k GP = N"(m)F”" 


4 
| 
À 
1 
| 


où N{(m;) est le nombre de quanta émis par seconde dans les angles # 
solides unité et dans l'intervalle d'énergie unité, et où F7 est le nom- 
bre de paires émises par quantum. La “population fractionnelle de la 


# + 
radiation de moment magnétique m est donnée par : f 
. | 
| 1 
ñ a! Fa 
4 D am,N1 (mi) : } 
# "À ; mÿ % 
Un —= . î 
m 
; am Ny (mi) 
mm 4 


Comme les éléments de matrices nucléaires sont les mêmes pour 
l'émission de quanta et l'émission de paires internes, la population 
relative pour les différents sous-états m, sera identique pour les deux 

types de radiations. Le nombre total de paires par quantum sera 
donc : 


\ x É 1 


mn js 


Les expressions de la probabilité de transition sont données par 
Rose pour des populations à, identiques. L 


ET Multipôles électriques : 

Lu 

Le : 

5 24 p+p— (g/k)#1 

De AE + SAS AU DS 52 

ra 

À k (+ 1)(WiW= + 1— pp cos ) 


de % QES — 2) (WEW_— 1 + p;p- cos) 


+ - ([— np+p-[3 (p= + p+0c05 0) (p4 + p_ cos) — cos |. 


1  Multipôles magnétiques : 


Le PO DR nd er 
Ji) = q ‘(k— 9 


Le + W,;W_— dr (p— ER cos 0) (p} + p_cos 9]. 


Par contre, Goldring ae les count de la probabilité Fr 
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“transition pour les différents nombres magnétiques m. Par exemple, 
pour une transition dipolaire électrique, elles sont 


Z —  — 


avec. q = P+ + p_. 


Transition monopolaire de l’Oxygène 16. 
: Dans l’état initial et l’état final, relatifs à cette transition, le noyau 

se trouve dans une configuration de symétrie sphérique, puisque 
‘ayant dans les deux cas un moment angulaire J = © de même parité | 
plus. La transition entre ces deux états, ne pourra se faire que par 
pulsation de cette sphère. Pour un observateur se trouvant à l’exté- 

rieur du noyau, la char ge paraîtra toujours comme localisée au centre 

de la sphère iln ‘Y aura donc aucune variation du champ électro- 
magnétique à l'extérieur du noyau. Il ne pourra y avoir émission de 

1 ayonnement gamma. [ 
… Deux processus de désexcitation possibles sont la conversion interne 
“et la création de paires d'électrons positrons. La conversion interne 
“n'intervient que dans une faible proportion pour O0, car l’énergieé 
pol transition est relativement forte et le numéro atomique Z faible. 
- L'étude théorique des paires monopolaires a été faite par Oppenhei- 
mer (22). Cette théorie est dérivée des équations de Dirac pour les 
électrons et les positrons. Dalitz a établi une théorie plus raffinée qui 
ent compte de faibles déviations s’introduisant dans la théorie de 


R—(ps4a?|(V ee | p_5). 


Jans le cas des transitions monopolaires, l'interaction est Pres 
s alaire, l’élément de matrice devient 


RE if Va )db. 


* Les fonctions d'onde sont de la forme : 
_ 


Wu exps#k r 


en 1 sont les Spineurs de Dirac. FE TÉ 
Pour obtenir la fonction de probabilité d'émission de paires, on: 
mme sur les De et on tient Re de la densité des états formés. 


(l 
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La probabilité d'émission de paires par seconde dans les angles 
solides dQ,, d@_ et dans les intervalles d'énergie W, W. + dW., et 


:W, W_ + dW_ est proportionnelle à : 


ete, W_) 0 pp WeW = 16 pD20pS 8j W_do,dQ_. Ÿ 


DEUXIÈME PARTIE 


« 


Description d’un spectromètre bêta à scintillation TE 
et. d’une boîte de corrélation angulaire. | 


Généralités. ! 
La mesure de l'énergie et du nombre relatif de particules bêta posi-w 
tives ou négatives, émises dans un intervalle de temps défini, dans 
les réactions nucléaires et par des sources radioactives, permet dem 
tracer les spectres d'émission de ces particules. La mise au point de 
spectromètres à champ magnétique à très grand pouvoir de résolu- 4 
tion, a permis d'étudier avec précision les spectres d'émission bêta. + 
Toutefois, la faible transmission de ces appareils ne permet pas d’ uti-. 
liser des sources de très faible intensité. Les spectromètres à scintil-+ 
lation, dont les applications se multiplient d'année en année, grâces 
à leur perfectionnement constant, permettent la mesure de spectres 
pouvant provenir de sources mille fois moins intenses que celles uti- : 
lisées dans les spectromètres à champ magnétique. Mais cette effica 
cité de détection très intéressante a pour contrepartie une résolutions 
bien moins bonne. 4 
Bell et ses collaborateurs (2) ont utilisé simultanément un spec= 
tromètre à lentille magnétique et un spectromètre à scintillation pour 
étudier des rayonnements bêta. Leurs travaux illustrent bien les diffé- 
rences existant entre les deux méthodes d'analyse des spectres. = 
Pour l’étude des corrélations angulaires des paires internes, nous 
avons utilisé un spectromètre à scintillation. En effet, le nombre de 
paires en compélition avec le rayonnement gamma de désexcitations 
des noyaux légers est très faible. En outre, le taux de coïncidencé 
entre les électrons et les positrons des paires est proportionnel au 
carré de l’angle solide. Il en résulte que les angles solides de détection 
doivent être aussi grands que possible. Cela exclut l’utilisation de 
spectromètres à champ magnétique, qui par ailleurs ont des dimen… 
sions très grandes. La résolution récemment améliorée de notre spec= 
:tromètre à scintillation, nous permet de séparer les transitions entre 
différents niveaux de noyaux légers. Pour ce faire, nous avons été 


amenés à étudier les éléments essentiels qui constituent un spectro 
mètre à scintillation. ë 


\ 
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Le cristal et le photomultiplicateur. 
; Des cristaux de stilbène, d’anthracène, d’iodure de sodium et des 
“plastiques ont été étudiés (r1). Nous avons finalement adopté des 
cristaux d'anthracène, qui nous ont été fournis par la Maison Harshaw. 
Ces cristaux présentent dans notre cas, plusieurs avantages 

3 HS peuvent être taillés facilement pour obtenir des formes rectan- 
» gulaires ou circulaires. 

Les cristaux d’anthracène absorbent complètement des électrons 


l'étude du ’Cs, nous avons utilisé un cristal de 3 mm d'épaisseur, 
pour la raie monopolaire de l’Oxygène 16 un cristal de 8 mm et pour 
. des énergies de transition de l’ordre de 16 MeV un cristal de 12 mm. 
"Nous étions, d’autre part, obligés de nous limiter à des épaisseurs fai- 
bles de cristaux, pour ne pas être gênés par les rayonnements gamma. 
… Le spectre de fréquence de la fluorescence de l’anthracène s'étale 
“entre 4 000 et 5 000 À avec un maximum vers 4 44o À ; il corrés- 
“pond bien à la sensibilité spectrale d’un photomultiplicateur 
R.C.A. 6342, qui possède une réponse S 4. ER 

… : Dans le cas de l'absorption complète, le nombre de photons créés 


| 


e l’électron entrant. Cette proportionnalité a été vérifiée expérimen- 
talement par Hopkins (18) pour des électrons d'énergie comprise 
“entre 125 keV et 3 MeV. Nous avons étendu cette vérification jusqu’à 
l'énergie de 16 MeV lors de l’étude de la transition de 17,22 MeV 
du °C. 

 ‘Joutefois la hauteur des impulsions lumineuses délivrées par un 
Cristal d'anthracène est la moitié de celle obtenue par un cristal 
“d'iodure de sodium pour des électrons de même énergie. Mais pour 
l'iodure de sodium, l’effet de diffusion en arrière (backscattering) 
est notable (8o p. 100) par rapport à l’anthracène (8 p. r00), ce qui 
| amène une dispersion des amplitudes des impulsions. 

. Cet effet peut être éliminé en grande partie en se servant de cris- 
“aux à puits et en diaphragmant le faisceau d’électrons pour le faire 
étrer dans le puits. Ces cristaux n’ont pu être utilisés dans notre 


É 


3, x 43 mm). L'adaptation de cette forme à la surface plate cir- 


| plexiglas. Ce conduit de lumière a contribué à améliorer le pou- 
“voir de résolution, parce que diffusant uniformément la lumière 
mise par chaque scintillation sur l’ensemble de la photocathode. Les 
nperfections locales du revêtement photosensible de la photocathode 
nt ainsi éliminées. Le cristal, le conduit de lumière et le photo- 


per excitation du cristal d’anthracène est proportionnel à l’énergie 
d 


ulaire des photomultiplicateurs, a été faite par un conduit de lumière 


Fr: 
“de l’ordre de quelques MeV pour des épaisseurs raisonnables. Pour : 


‘ 4 
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ï multiplicateur ont élé scellés à chaud (100° C) entre eux par de l’acé- » 
..  tate de polyvinyle (Gelva). Le cristal et le conduit de lumière ont été # 
à finalement recouverts par une couche opaque d’oxyde de magnésium M 
(MgO). Nous avons pu atteindre ainsi une résolution de g p. 100 pour 4 

la raie K des électrons de conversion du #7Cs (1x7) (fig. 1). 

; K LM 
Nombre d'impulsions | | 


D. = 


L 


‘ 


PR CERN 
dépasse sich enter eyuce dti nébr 2Gia pré um 


+ 


O 
600 800 1000 Energie 


Fig. 1. — Raies de conversion du 17Cs. 


\ 


Formation de l’impulsion électrique et calcul pratique 


mu à 
à; Ve) de la résolution. 
op: Les électrons monoénergétiques analysés par un spectromètre à 


. ‘scintillation ne donnent pas à la sortie des impulsions électriques 
\ rigoureusement égales en amplitude. 20 
+. Il y à une distribution en hauteur de ces impulsions, due aux 
_, , fluctuations statistiques dans les différents processus qui convertis- 

| sent l'énergie d’entrée E des électrons, en impulsions électriques (3). 
Nous admettons que la fonction de probabilité régissant ces phéno- 
ai mènes, est donnée par une distribution de Gauss. Une distribution 

de Poisson n’est pas exclue, surtout si le nombre de photons lumi- 
% neux sortant du cristal est faible, Dans notre cas, ce nombre est 
_… toujours élevé, car nous nous limitons aux mesures d'énergie supé- 
_ dieure à 500 keV. Le nombre p de photons est proportionnel à l’énér- 
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pi VaE. 


La constante k, contient les facteurs suivants : 
— l'efficacité de conversion : 0,025, 

— le coefficient de transparence : 0,9, 

-— le coefficient de collection lumineuse : 0,8. 
Pour E exprimé en eV, on a 


p—=A8:10 *E 


le nombre de photoélectrons N éjecté de la photocathode est propôr- 
- tionnel au nombre de photons lumineux p 


N—/:p. 


trique et de la réponse de la photocathode relative à la longueur 
” d'onde des photons lumineux. Pour notre spectromètre, k, est de: 
” l’ordre de 0,05. 

En appliquant ces formules aux électrons de conversion du LC, 
… nous trouvons que b6o photoélectrons tombent sur la première 
” dynode du photomultiplicateur, si la focalisation est parfaite. 

En mesurant le gain du photomultiplicateur et la hauteur des 


-inpulsions de sortie, nous avons pu déterminer directement le nom- 


conversion du ##"Cs. 

: Le gain total du photomultiplicateur a été obtenu en mesurant Eh 
* de chaque dynode à l’aide d’un galvanomètre. Pour l'étude des trois 
premiers étages, nous avons illuminé la photocathode par une source 


“Je flux trop intense d'électrons. Pour déterminer le gain de ces der: 
mères, l'intensité lumineuse a été notablement diminuée. à 
- Le gain total trouvé est de 296.r0°, pour une tension d° alimentation. 
Gr 95D V. ; 
La mesure de la hauteur des impulsions, correspondant aux élec- 
rons de conversion, a été effectuée à l’aide d’un oscilloscope calibré 
tension, aux bornes d’une capacité de 250 pf, branchée en paral- 


ipacités parasites de l’anode du tube et des fils de connexion étaient 
ainsi négligeables. 

La hauteur moyenne de ces impulsions a été de 0,12 V. Le nombre 

coulombs -correspondant, chargeant la capacité, est de l’ordre de 
10722. On en déduit le nombre de photoélectrons, soit 620. 


La constante k, est fonction de l'efficacité de conversion photoélec- 


bre de photoélectrons correspondant à l'énergie des électrons de, 


- lumineuse de quelques watts. Les dynodes 4 à 10 ont été débranchées 
lde la haute tension d'alimentation, pour ne pas être détériorées par : : 


v. 


Lois 


PA 


le sur la résistance de charge (10 kQ) du photomultiplicateur. Les * 


Le 102 

* 

ë 

; : 
\ 

\ 
Fig. 2. — Schéma de principe des dispositifs électroniques 
QE du spectromètre à paires. ÿ: 


' 


x. Cristal d’anthracène. — 2. Photomultiplicateur 6342 R. C. À. — 3. Cathod 
; Follower. — 4. Amplificateur 00 Mc (Wide-Band). — 5. Circuit de coïn 
cidence. — 6. Amplificateur 2 Mc gain 1 000. — 7. Univibrateur de mise 
en forme des impulsions de coïncidence. — 8. Amplificateurs linéaires! 
1 Mc gain 100. — 9. Porte. — ro. Circuit d’addition proportionnel. : 
11. Analyseur à une bande ou oscilloscope Dumont 303 AH. — 12. Échelle 
de comptage. f 


250Y 160" 250 
O 


vers les 
échelles 
dé comptage 


F vers les amplificateurs ù 
1000 ñ Î 
des canaux latéraux 
= se NAOU 4 : 


Anode du 7=100 


photomultr- 
pli cateur 


vers le circuit de 
—-- coincidences 
T=200 


SUR . Fig. 3. — Circuit de mise en forme des impulsions dirigées vers les 6 1 
La & _ de comptage. Schéma des circuits électriques des préamplificateurs. FR 
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A Es connaissance aussi exacte que possible du nombre de photoélec- 
g- trons est impor tante, car elle détermine la résolution en énergie d’un 
» spectromètre à scintillation. 


En effet, l’éjection des photoélectrons, ainsi que la photomultipli- 
cation, subissent l'influence des fluctuations statistiques. Cette 
influence peut être diminuée en augmentant le nombre de photoélec- 
trons. En admettant le nombre de 60 -photoélectrons, la déviation 


VS pe - 
A2N = 35 électrons. 
La fluctuation À sera dans ces conditions 


A 0,056, 


+ 


\ 2N représente la largeur moitié d’une distribution de Gauss pour 


EL A mots LL do FE CT” 


è ; 7. Ymax s . r ] 
la valeur de l’ordonnée =. En extrapolant la raie K de la figure 1 


suivant une courbe de Gauss, nous obtenons pour A une valeur expé- 
_rimentale de 0,063. | 
Cette valeur un peu plus forte que celle résultant de la mesure 
directe du nombre de photoélectrons vient de ce que nous avons 
négligé la fluctuation due à la photomultiplication, relativement 
: faible. 

La concordance de ces résultats confirme le bon fonctionnement 
du spectromètre. 


en De 


7 Les circuits électroniques. 


D Le spectromètre est composé de deux photomultiplicateurs, dont 
D. impulsions de sortie sont dirigées, d’une part, sur un circuit à 2 
- coïncidences rapides, et, d’autre part, sur des amplificateurs linéaires 
formant les canaux latéraux (fig. 2). 

: Nous avons fixé sur le socle des photomultiplicateurs deux. pré- 
“ amplificateurs à cathode asservie. Ces derniers adaptent la haute 

 impédance de sortie du tube à la basse impédance des câbles coaxiaux 
. (fig. 3). 

= Les câbles coaxiaux du circuit à coïncidences amènent les impul- 

: sions dans des amplificateurs à très large bande (Wide-Band 200 méga- 

cycles). Ces amplificateurs délivrent des impulsions saturées de 20 Le 

pour des hauteurs d’impulsions entrantes échelonnées entre 0,2 et 

Lo V. e 

Le circuit à coïncidences, du type Garwin (8), possède un temps 

| de résolution de + = 1.10 * seconde. Ce circuit est suivi d’un diseri- 

 minateur à diode, qui élimine les impulsions isolées des impulsions 

de coïncidence. Celles-ci sont alors amplifiées par un amplificateur 


. , et x < ; RE 
Le résidu de l’impulsion d'ouverture est de l’ordre de l'amplitude 


sions de hauteur définie. Ces dernières sont comptées par des échelles 
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4 
Ÿ 


de gain 1 000 et de bande passante de » mégacycles, dont le schéma | 


a été publié par Thirion (30) (fig. 4). 


Les canaux latéraux comprennent des amplificateurs proportion-s 
nels et des portes. Le montage de ces amplificateurs à été réalisé 


‘d’après une publication de Langevin, Allard et Corbe (0). Les eir-* 


cuits de mise en forme qui déclenchent les portes, sont attaqués par 
les impulsions provenant du circuit à coïncidences. Ces portes sont. 
ouvertes durant » microsecondes. Pendant leur fermeture, elles atté-n 
sd 4 
nuent les impulsions des canaux latéraux dans un rapport de ZA 


| 
à. 
T1 L 
$ a ê 
ISLE  : 
rl | 
72200 : 
———- Î 

vers les . 
portes entree des : À 
impulsions 44 
î 
z=200% 
TA { 
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» 
_ 
. 

E 
Es : 4 
IS! } 
Lu 
M } 
LI { 
Amplificateur Discriminateur Circuit de À 
ä diode Garwin | 
Fig. 4. — Schéma des circuits de coïncidences. 


des impulsions atténuées. Ce résidu ne gène pas la proportionnalité 
des canaux latéraux, qui est de 1 p. 100. Après la deuxième lampe 
des amplificateurs linéaires, nous dévions une faible partie des” 


4 


impulsions vers un circuit de mise en forme, qui délivre des impul- 


de comptage. Nous avons ainsi un contrôle du nombre d’impulsions 
de grandeur supérieure à un certain niveau, délivrées par les photo- 
multiplicateurs. Ces comptages latéraux nous permettent d'effectuer 
des corrections d’instabilité, provenant surtout de variations dans le 
lemps du nombre de réactions nucléaires induites par l'accélérateur 
de particules (fig. 5). 

Les deux impulsions en coïncidences venant des canaux laté- 
raux sont additionnées dans un circuit de sommation, formé par 
deux tubes amplificateurs identiques à cathode asservie (fig. 3): 

La proportionnalité de ce circuit est de 4 p. 100 pour l'addition 


_ ‘d’impulsions, dont l'amplitude varie entre 4 et 8o V. Les capaci- 


* À “à 


L 
‘ 
2 
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F: 

* 

À tree dl 

1 entree des vers le cireuit 

r :MmpDulsrons de mise en forme 

renan( es PM. des échelles de 
11 comptage 


EF&2 EL &i EL 41 EL&] EL4] 
300" 500" : 


LE vers un 
290 390" oscil/loscope 
9  cafhodique 
199 15 ou un 
analyseur. 
20 
18 
entrée des 
‘Mmpulsions 
de coincidences 
Fig. 5. — Schéma des circuits électriques des canaux laléraux 


et du circuit de sommation. Les canaux latéraux A et B sont identiques. 


Boîte de corrélation angulaire. 


M Pour détecter convenablement les électrons de paires internes, il 
Les essentiel d’avoir le minimum de matière ahsorbante entre la 
“source et les détecteurs. D'autre part, les rayonnements gamma 
® accompagnant les réactions nucléaires créent d’une manière très pro- 
“lifique des électrons par effet photoélectrique, par effet Compton et 
- par matérialisation externe dans la matière entourant la cible. Tous 
“ces électrons gênent la détection des paires internes. Nous avons donc 
… été amenés à construire une boîte très vaste (fig. 6). avec des ouver- 
“ures qui ont permis d’approcher les compteurs à 12 cm de la cible. 
“ Le diamètre et la hauteur de la boîte de forme cylindrique sont res- 
* pectivement de 50 et de 4o cm. Elle est entièrement en aluminium, 
l'épaisseur des parois est de > mm, celle des couvercles de 10 mm. 


 >/10 de millimètre d'épaisseur ont été fixées avec de l’araldite sur 
“des manchons en aluminium (de 4/10 de millimètre d'épaisseur et 


Des fenêtres de forme rectangulaire en feuille d'aluminium de 
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= de 65 mm de diamètre), qui pénètrent profondément dans Ja boîtes 
Toutes ces parties ont été soudées entre elles et recouvertes de vert 
nis. C’est ainsi que nous avons pu obtenir à l’intérieur de la boîte, 
un vide de 5.107* mm de Hg. } 
Devant chaque fenêtre a été fixé un diaphragme en aluminium} 
épais de 10 mm, et dont l'ouverture est exactement de 20 x 4o mme 


Intérieur de 
la boite 


ENS * 


| Fig. 6. — Disposition du détecteur par rapport aux fenêtres minces 
11e de la boîte de corrélation angulaire, 


1. Cristal d'anthracène rectangulaire 23 x 43 mm. 
Ê 2. Conduit de lumière en plexiglas. 
(| 3. Photomultiplicateur 6342 R. C. A. 
4. Diaphragme en aluminium rectangulaire 0 x 40 mm. 
5. Tubes en aluminium, épaisseur : r mm. 3 
| 
4 


À 6. Fenêtre mince, épaisseur : 2/10 mm. 
7. Feuille d'aluminium recouvrant le cristal, épaisseur : 2/100 mm. 1S 


L \ Î 
à \ 
u 
à 


Dur: Ce diaphragme élimine les électrons, qui pourraient pénétrer dans le 
Lu cristal près des bords, et ressortir ainsi en ne laissant dans celui-ci 
qu'une partie de leur énergie. Cette matière supplémentaire augmente 

le nombre d'électrons parasites près des détecteurs. Cet effet a été 
Dit diminué en recouvrant les faces latérales des fenêtres de plaques 
.) d'aluminium de 3 mm d'épaisseur, et de largeur suffisante pour pro- 
téger les cristaux. D’une façon générale, grâce surtout au principe 
de sommation, les électrons parasites n’ont jamais gêné les mesures 
* … de corrélations angulaires. TEE 
"or Les cibles ont été accrochées au centre de la boîte, à l’aide de deux 
V2 fils d’acier de 2/10 de millimètre et distants de quelques centimètres 
Elles étaient inclinées de 45° par rapport à l’axe du faisceau. SE sys 
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1ème à vis nous a permis de les déplacer à partir de l'extérieur de 
1 + 1bhrar : ty Str 7 ï 1 

la boîte. Pour calibrer le spectromètre, nous avons pu ainsi nous 
“servir de plusieurs cibles à la fois, sans changer en aucune façon 
aux conditions exiernes de l’expérience. 


: 


É TROISIÈME PARTIE 

1 Résultats expérimentaux. 
; 

É.. 

s 


Conditions générales des expériences. 


s 
5 


“ Résolution en énergie de l'accélérateur d’ions. — L'étude des cor- 
 rélations angulaires des paires de conversion interne, provenant de 
- niveaux excités atteints par résonance, implique la connaissance des 
conditions expérimentales influençant les résonances nucléaires en 
4 général. La largeur des pics dépend de l'épaisseur des cibles utilisées, 
; de la résolution en énergie de l’accélérateur d'ions, et de la largeur i 
» naturelle des raies. 
… Des cibles de différentes épaisseurs de !°F et de ‘Be, ont pu être 
« préparées au laboratoire. Pour cela, nous avons monté une petite 
chambre à vide, fixée sur un groupe de pompage qui nous a permis 
- d'effectuer des évaporations sous un vide de 107 mm de Hg. L’éva- 
 poration a eu lieu sur des feuilles d'aluminium de 2/1 000 de milli- 
3e et de 10 em° de surface. Par simple pesée, nous avons pu 
“dans quelques cas, mesurer l'épaisseur (non uniforme) du dépôt. 
” Les cibles de ‘’B de différentes épaisseurs, utilisées dans nos expé- 
paonces, ont été achetées à Harwell. 

= La résolution en énergie de l'accélérateur d'ions, a été déterminée 
en étudiant les résonances obtenues en bombardant du F par des 
. protons. 

Dans cette expérience, nous nous sommes servi de cibles de 
“5 keV d'épaisseur pour une énergie de bombardement de 1 MeV. Pour 
“détecter les rayonnements gamma provenant des différentes résonan- 
“ces, nous avons mis deux photomutiplicateurs Lallemand en coïn- 
 cidences optiques, c'est-à-dire que les photocathodes des deux tubes 
‘regardaient un même cristal de stilbène. Le bruit de fond de l’en- 
“semble du montage, a pu être ainsi réduit de 1/10 par rapport à 


4 


Bi d’un seul tube. Ce bruit de fond correspondait en majeure 
» partie aux rayons cosmiques détectés. Il a été ainsi possible de mesu- 
» rer les rayonnements gamma provenant de résorances faibles. 

… Compte tenu de la largeur naturelle de 3 keV de la résonance de 


“310 keV de la réaction °F + p, l'analyse de la raie obtenue expéri- 


par l'ouverture des diaphragmes placés devant les fenêtres minces 
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mentalement, montre que l'énergie des ions de 340 keV est détermis! 
née à 20 keV près. La résolution en énergie de l'accélérateur est ainsb 
de l’ordre de 5 p. 100. Cette résolution est suffisante pour l'étude 
des corrélations angulaires des paires internes, où l’on est obligé de 
se servir de cibles relativement épaisses (100 à 4oo keV) pour avoï 

un rendement en coïncidences acceptable. t 


Stabilité du faisceau d’ions. — L'intensité des faisceaux utilisés 3 
D TE. 7 
été en général de l’ordre de 3 à g.10 


—6 


A. Elle a été mesurée 
par deux galvanomètres, l’un mesurant le courant absorbé par la 
cible! l’autre le courant reçu dans un godet métallique placé sous 
la cible sur le fond de la boîte de corrélation. La somme des deu 
mesures a correspondu à l'intensité totale utilisée dans nos expés 
riences. 

Des échelles de 100 branchées sur les deux canaux latéraux d 
spectromètre, ont permis de vérifier pour chaque mesure le nombres 
de transmutations ayant eu lieu. L’indication de ces échelles nous 
a permis d'effectuer les corrections de comptage, dues aux variations: 
du faisceau. Le nombre de coïncidences correspondant à chaqu 
mesure, a été divisé par la moyenne arithmétique des comptages 
indiqués sur les deux groupes d’échelles. Les mesures pour lesquelles 
ces corrections ont dépassé 5 p. 100 ont été rejetées. 


“ . r . * . La . La 
Angles solides. — Les angles solides de détection étaient déterminés 


de la boîte de corrélation angulaire, et par la distance de ces fenêtre 
à la cible. IIS étaient de : 


Don SO re 


Seul dans le cas du noyau ‘O0, des corrections d’angle solide on 


été faites. Nous avons appliqué les relations de Walter, Huber 
Zunti (32). 


Calibrage du spectromètre bêta à scintillation. — Pour calibrer : 
Spectromètre, nous nous sommes servi de Ja raie de conversion d 
7Cs et de la raie monopolaire de l’Oxygène 16. G 4 

La source de #7Cs (10 microcuries) était déposée sur une surface 
active de > mm, montée sur un support de mica de 2,1 mg/em?: 
La raie obtenue avec cette source est représentée par la Égure 9: 18) 

La raie monopolaire de l’Oxygène 16 a été obtenue par la réac- 
tion °F (p,x) O0. Une cible de CaF, a été bombardée par des protons 
de 900 keV, son épaisseur étant dans ces conditions de 100 keV. 
Les paires émises dans cette réaction forment un spectre continu 
d'énergie allant de o à 5,03 MeV (1). Nous avons par discrimination 


PNR EE UE 2 
(9) 6,05 —"2m, c?, 
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éliminé les électrons dont l'énergie était inférieure à 600 keV. Cette 
discrimination à été obtenue en branchant les deux grilles de Ja 
double triode 6 J 6 du circuit de coïncidences sur l’arrivée coaxiale 
de l’un des photomultiplicateurs. L'arrivée de l’autre photomultipli- 
cateur, ainsi que le câble de court-circuit correspondant, ont été. 
Roche pour garder constante l’impédance d'entrée. De cette 
façon, la hauteur des impulsions de coïncidences artificielles ainsi 
obtenues, est identique à la hauteur des coïncidences réelles. Le niveau 
he Mb ination voulu est alors atteint en jouant sur le gain des 
amplificateurs à large bande (Wide-Band). Ce réglage est effectué 
alternativement sur les deux canaux. Les spectres discriminés des  . 
deux canaux latéraux. sont alors additionnés dans un circuit de som-* 


x 


| Coïncidences 


+" 


Résolution 
en énergie 1k% 


200 
100 
O 1 2 Energie 
Fig. 7. — Raïe de sommation des paires monopolaires de 160. 


ation. Cette somme correspond à l'énergie de transition, soit 
,04 MeV pour l’Oxygène 16 ; elle est représentée par une raié 
lus ou moins fine. La finesse de cette raie dépend du niveau de 
iscrimination 


’ 


_—— pour un D eau de discrimination de 600 keV, la résolution en 


énergie est de 14 p. 100 (fig. 7) (x2) ; 
— pour un niveau de > MeV, elle est de g p. 100 (). 


Da proportionnalité du spectromètre, déterminée à partir des raies 

u 7Cs et de l’Oxygène 16, est de 1 p. 100. Les mesures des raies 
le paires monopolaires et des raies de conversion interne, ont été 
effectuées à l’aide d’un oscilloscope Dumont 303 AH et d” un analy= v! 10 


eur À une bande. 


ements gamma détectés, qui perturbent la résolution en élargissant la raie 
sommation. “à 


. La discrimination élimine surtout les impulsions provenant de rayon- 


% 


Le 


pe 


10 RAYMOND ARMBRUSTER 


hum LE dE 


| Plan de détection. — Nous avons effectué toutes nos mesures dans. 
un plan perpendiculaire à l’axe du faisceau et passant par la cible. 
En effet, dans ce plan, il n'y a aucun terme d’interférence, lorsque. 
l'on se trouve en présence d’un mélange de transitions 2! électri-s 


ques et 2? magnétiques (Goldring (o)). 


Corrélations angulaires 
et spectres des paires monopolaires de ‘0. 1 


La transition monopolaire est due au passage du premier état excité 
du niveau 6,05 MeV J = o+ au niveau fondamental J = o*. 


Nous avons utilisé les mêmes conditions expérimentales que pat 
4 

Coïncidences £ 

L 

; L: 
3 

| 

. 

4 

1 

À 

È 

2000 | 

1000 : 
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4 O #1 Cos 6 | 

Fig. 8. — Corrélations angulaires des paires monopolaires de 160. 4 


le calibrage du spectromètre par la raie monopolaire de l” oxygène 16. 
La corrélation a été mesurée en nous servant de la raie de som- 
mation. + 


La relation de corrélation théorique dans le cas d’une géométrie 
parfaite, est de : 


W(8) = r +.0,9937 cos 6. 


Cette relation est obtenue en intégrant graphiquement suivant 


l'énergie, la formule des paires monopolaires, établie dans la pre- 
mière partie. 


Si l’on corrige ce résultat pour s'adapter aux conditions géomé- 
triques utilisées, on obtient : 


W(6) = 1 + (0,962 + 0,003) cos 0. 
Nous trouvons expérimentalement (fig. 8) (x3) : 


W(0) = 1 + (0,955 + 0,007) cos 8. 
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Fig. 9. — Spectres des paires monopolaires. 
Spectre d’énergie des électrons de paires à 30°. 
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Fig. 9 b. — Spectre des électrons des paires à 150°. 
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La corrélation angulaire de ces paires a été étudiée par Devons, 
Goldring et Lindsey (7), par Philipps et Heydenburg (24). Ces auteursi 
étaient gênés par des électrons de diffusion, surtout vers l’angle de” 
180°. En effet, peu de paires sont émises à 180°, ce qui augmente 
énormément l'influence des électrons de diffusion: Grâce à notre 
spectromètre, en nous plaçant sur la raie de sommation, les électrons 
de diffusion ont été éliminés. 0 

Nous avons étudié ensuite les spectres des paires monopolaires 
correspondant à différents angles formés par l'électron et le posi-" 


Nombre delectrons 
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1 - “ 
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Fig. 9 ce. — Spectre d'énergie des électrons des paires à 180°. | 


tron. Nous donnons les courbes théoriques et 1 DER obtenus | 
expérimentalement pour les angles de 30°, 150° et de 180° (fig. 9). 

L’histogramme à 180° correspond à un nombre de mesures rela- 
tivement faible. De ce fait, la précision n'est pas très bonne, cepen- 
dant un minimum apparaît d’une manière indiscutable. Ce mini- 
mum est nul, il est dû au fait que les électrons de paires monopolaires 
ne peuvent être émis en direction opposée avec la même énergie. 
Les mesures d'énergie de ces spectres ont été effectuées avec un 
oscilloscope Dumont 303 AH. Les hauteurs des impulsions sont pro- 
portionnelles à l'énergie des électrons. N’ont été prises en considé- 
ration que les impulsions ayant donné par ailleurs sur un analyseur 
à une bande, une hauteur de somme exacte. 

Plusieurs auteurs ont cherché à expliquer théoriquement la valeur 
.J = oŸ du premier niveau excité du noyau ‘FO. Dennison (5) s’est 


nn 
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servi du modèle à particules alpha avec un certain succès. Scharff- 
“Goldhaber (27) a essayé d'expliquer cette valeur par le modèle en 
couche. Récemment, Schiff (29) a suggéré « qu'il faudrait se servir 
d'un modèle plus collectif que celui des particules indépendantes, et 
moins collectif que le modèle des particules alpha ». : PARTS 
“8 


_Multipolarité du rayonnement gamma de 3,09 MeV du °C. 


» La réalisation de ce travail a précédé la construction du spectro- 
mètre à scintillation. Dans cette expérience, nous nous sommes 


Coïincidences 


Courbes théoriques 


1 sans absorbant 
2 7/10€mmAL 


+1 O -1 Cos © 

 Coincidences 
Ni 
k 
E1 

au E2 * 

100 M 

es O 1 Cos 9 

Fig. ro. — Corrélations angulaires des paires internes 


de la transition 3,09 MeV du 1*C. 


servis de deux photomultiplicateurs Lallemand en coïncidence, et 
l’une boîte de corrélations angulaires beaucoup plus petite que celle 
lécrite dans la deuxième partie. 1 
+ Le noyau °C présente un premier niveau excité à 3,09 MeV. Ce 
hiveau peut être atteint par la réaction ‘°C (d,p) GC. Pour une éner- 


+ } À 
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on 2° mr ln 2, 


æ  gie de 1,2 MeV des deutons incidents, les seuls niveaux du °C oble-, 
nus, sont le niveau fondamental et le premier niveau excité. Dec 
niveau excité, on retombe au niveau fondamental, principalement par, 
émission de rayonnements gamma. Ce rayonnement gamma est en 

Û compétition avec des paires de conversion interne. i 

Lorsqu'on bombarde le noyau de ?C avec des deutons de 1,2 MeV 

se produit également la réaction °C (d,n) N. Or, 1N, du fait du 
bilan d'énergie, ne peut être obtenu que dans l'état fondamental" 

13N est radioactif bêta, l'énergie maximum des positrons étant des 

1,2 MeV. 4 

La cible bombardée de carbone était formée par un dépôt obtenus 

à partir d’une solution colloïdale de carbone dans l’acétone ; le sup 

der port d'aluminium avait une épaisseur de 5/1 000 de millimètre. | 

Dans l'étude de la corrélalion angulaire des électrons de paires 

: nous avons éliminé les électrons de la radioactivité du #ŸN par des 

absorbants en aluminium de 7/10 de millimètre d'épaisseur. 
La mesure de la multipolarité du rayonnement gamma de 3,09 MeV 

a été faite par Thomas et Lauritsen (31). Ces auteurs étudient le spec+ 

# tre des électrons positifs des paires de conversion interne. Ils 0 

trent ainsi que le rayonnement est dipolaire électrique (Ex). 


Ait 


La courbe de corrélation des électrons de paires, obtenue par PA 


W vérifie par une méthode indépendante le caractère dipolaire élec 
Ÿ trique de ce rayonnement (10) (fig. ro). ë L 
ARE Le résultat obtenu est, on le sait, compatible avec les valeur 
$ J = 1/27 pour le niveau fondamental du noyau G, et J = 1/2* 


pour le premier niveau excité. Dans cette expérience, nous étions 
gênés par des électrons parasites, surtout aux angles au delà de 120°: 
C'est à ce moment que nous avions eu l’idée de réaliser le spectro 
mètre à scintillation et le circuit de sommation. 


=> 


1 
: 
Multipolarité du rayonnement gamma de 4,43 MeV du ?C. | 
| 


4 
1e Nous avons bombardé une cible de 1,75 mg/em? de ‘Be avec de 
w particules alpha de 1,25 MeV, obtenues au moyen de l’accélérateus 
A Cockroft-Walton du Laboratoire. Les seuls niveaux atteints sont le 
sk , premier niveau excité de 4,43 MeV et le niveau fondamental du 22C 


Du niveau excité, on retombe au niveau fondamental, principal 
ment par émission de rayonnements gamma. » 

1 Ce rayonnement gamma est accompagné de paires de conversior 

 . interne, soit 14 paires pour 10 000 émissions gamma (Rose, 26). 
Le coefficient de formation de paires internes a été mesuré par 

ù Mills et Mackin (21) et est en accord avec la multipolarité quadru 

D polaire électrique (E2) de ce rayonnement gamma. 

Harries (16) a essayé, au moyen d’une chambre de Wilson, 
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ne x à pe | . per” 
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« (] À 
mésurer la multipolarité de ce rayonnement gamma par la méthode de ! 
orrélation angulaire des paires de conversion interne, mais n’a pas 
u conclure entre un rayonnement quadrupolaire électrique et dipo-. 
nlaire magnétique. Aussi avons-nous repris cette expérience avec le { 
.«pectromètre. Nos résultats confirment la mullipolarité quadrupolaire , 
Coincidences 4 e! j 4 
5 
Raies de consommalion s 
SA 
400 À 
NiveauLL3 Mev Niveau 6,95 Mev 
Pe 69 fs 
a 
300 K> 
x 
© 10 20 Energie 
Coincidences 
À 
LAC 
200 
100 E2 
M 
O 
+1 O -1 Cos 6 4 
g. 11. — Spectre d’énergie à 30° des paires internes de la transition 


TT MeY du 12C. Corrélations angulaires des paires internes de la transi- 


trique de la transition 4,43 MeV. Ce résultat est, en ACROSS 
valeurs, J = ot pour le niveau fondamental du noyau C et 
= »* pour le premier niveau excité (14). 1 
La particularité de sommation des canaux latéraux du spectro- 
ètre nous a permis d'extraire les paires de conversion interne du 
niveau h,43 MeV du fond des coïncidences neutrons gamma, neu- 
ons électrons, neutrons positrons (fig. 11). AS: 

[ ette mesure nous a montré la limite actuelle de précision du 
ectromètres à paires, en ce qui concerne ia séparation Mx et E>. 
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Étude des niveaux 16,57 MeV et 17,22 MeV du °C. 40 { 


| Nous avons étudié les résonances de 680 keV et de 1 390 keV en pro: 
tons de la réaction :!B (p,y) ‘°C. Ces deux résonances mènent respec- 

u tivément aux niveaux 16,57 MeV et 17,22 MeV du *C. Le niveau” 
16,57 MeV se désexcite par un rayonnement gamma de 12,14 MeV « 


D fner +40 © 


hisméisiainesviüïsitsctaiientinrarmusdhigt duel sinien nement ee are my Gun d Viet « 


1 

> 

ne 

: 1 

À 4 
7 Fig. 12. — Niveaux étudiés du Carbone 12. (2.54 

FR | 

#1 

È qui conduit au premier niveau excité de 4,43 MeV. Le niveau de: 
ss 117; 22 MeV se désexcite à la fois par un rayonnement gamma de 

17,22 MeV menant au niveau fondamental et par un rayonnement 

4 gamma de 12,79 MeV menant au premier niveau excité de 4,43 MY. 
_ (fig. n). 74 
Fe Différents auteurs (*) ont cherché à obtenir les moments angulaires 

je Une liste est donnée par R. Ajrenberg et T. Lauritsen. Rev. oj Mod. 

 Phys., 1955, 27, 144. ë 

Ke C ; 
é # # ; 
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VE, / | 
propres de ces niveaux par distribution angulaire des rayonnements 
> gamma de la réaction !!B (p,y) ?C et par distribution angulaire de 
particules alpha de la réaction !B (p,x) ‘Be. Certains de ces résul- 
# tats sont en désaccord, ceci provenant de l’interférence de ces deux 
niveaux entre eux et avec des niveaux voisins. | 
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E2 , 
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LFig. 13. — Spectre d'énergie à 30° des paires internes de la transifiôn | 


- 12,14 MeV du 12C. Corrélations angulaires des paires de la transition 
4 12,14 MeV du 12C. . 


… Nous avons repris cette étude par la méthode de corrélation anguy 
» faire des paires de conversion interne. LS 
_ Avant de mesurer la corrélation angulaire proprement dite, nous 
-ävons tout d’abord déterminé les spectres d'énergie de la raie de 
sommation obtenue par les deux résonances étudiées. Pour une éner2 
gie dés protons de 680 keV, ce spectre laisse apparaître un net Ÿ 
- maximum à « 12 MeV », ainsi que quelques paires isolées corres: . 
 pondant à une énergie de « 16 MeV » ; exactement 1 pour 30 paires , 


er 
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ce Cas que la transition « 16 MeV ». ne 


de « 12 MeV » (Nous appelons « 12 MeV » les transitions menant au 6 
niveau 4,43 MeV et « 16 MeV », celles conduisant au niveau fonda- ë 
mental). | î 
Les paires de « 16 MeV » ne peuvent provenir que du niveau de } 
17,22 MeV ; or, ce dernier se désexcite par une transition « 12 MeV » i 
È 

H 
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Fig. 14. — Spectre d'énergie à 30° des paires internes de la transition 


17,22 MeV du 1?C. Corrélations angulaires des paires internes de la tran- 
sition 17,22 MeV du 12C. : F 


[2 


pour à peu près deux iransitions « 16 MeV ». Ceci nous donne done 
au maximum 1 paire de « 12 MeV » provenant du niveau 17,22 MeV, 
pour 60 provenant du niveau 16,57 MeV, ce qui est négligeable. 

Quant à la résonance correspondant à une énergie de 1 390 keV. 
des protons, elle peut nous conduire, dans un faible pourcentage, 
au niveau 16,57 MeV. Mais celui-ci, ne le désexcitant pas par tran- 
sition de « 16 MeV », n’est pas gênant, puisque nous n’étudions dans 


un - ÉTUDE EXPÉRIMENTALE DE: NIVEAUX EXCITÉS 114 


La mesure des deux corrélations angulaires nous à montré que les 
deux transitions de 12,14 MeV et de 17,22 MeV étaient purement 
dipolaires électriques (fig. 13, 14) (x5). 

Sachant que le moment angulaire du niveau 4,43 MeV est J = 
la nature dipolaire Re de la transition Ar Av donne re 


- possibilités J = 1, 2, 37 pour le moment angulaire du niveau de 
16,57 MeV. L'absence de rayonnement gamma de 16,57 MeV, menant 
“au niveau fondamental, exelut la valeur J = 17. 


+ La valeur donnée dans le tableau page 25 pour l'y12 à cette réso- 
“nance de 680 keV est du même ordre que celles trouvées pour de 
telles transitions dans les autres noyaux légers. Ceci indiquerait un : 
spin isobarique T — 1 pour cet état, considérant l'interdiction d’une 
“iransition T — o vers T — >» pour une radiation dipolaire électri- 
que Er et la valeur rm V0 DORE le premier niveau excité 
du 7C. La valeur du spin isobarique T — 1 tiendrait compte aussi 
de la valeur relativement faible de Fax ro baise à la largeur alpha 
, de 1,2 MeV du premier niveau excité du ‘Be. L'existence de parti- 
Boules alpha menant au niveau fondamental et au premier niveau 
- excité du “Be, qui ont le spin isobarique T = o, impliquerait done 
3 la présence d’impuretés dans le spin isobarique, considérant l'inter- 
| “diction d’une transition T = 1 vers T = o pour une particule alpha. 
} Le nombre relatif des particules alpha provenant du niveau 16,10 MeV 
“menant au ‘Be (1) suggère une impureté plus grande pour le pre- 


| mier niveau excité par rapport au niveau fondamental du ‘Be. Ce 
4 
. Tableau donnant les largeurs partielles 
EL - pour les différents processus . 
4 induits par le bombardement du bore 11 par des protons (1) 
E. 
#S 
Eres MeV | 0,163 | 0,67 1,4 | 
l 
| Se 2 
La 5 keV | 0,3 MeV 1 MeV 
l'y 16 3 eV 0,54 eV 40, eV 
dire 70 eV | t5) eV | 20 eV 
Lœ ‘o 100 eV | 5o eV 7 keV 
ae 5 keV | 150 keV 200 keV 
IPC 5 eV | 150 keV 1 MeV 


pour le niveau 17,92 MeV. Par Éoures la bien cu Brande propor- 
tion de particules alpha provenant du niveau 16,57 MeV et menant 
au premier niveau excité du ‘Be reflète d’autres interdictions que 
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celle provenant du spin isobarique. Ceci pourrait ètre expliqué par 
une interdiction provenant du moment angulaire. En effet, l’émis- 
sion de particules alpha provenant des niveaux 16,10 MeV et. 
17,22 MeV du ‘?C et menant au premier niveau excité et au niveau 
fondamental du “Be est compatible avec les moments angulaires et, 
les parités de ces différents niveaux. Par contre, si l'on suppose un 
moment angulaire J — 2- pour le niveau 16,57 MeV l'émission de 
particules alpha provenant de ce niveau et menant au niveau fonda- 
mental du ‘Be est interdite du fait que celle-ci implique un moment * 
angulaire J — 2 pour la particule alpha et ainsi aucun changement 
de parité. Au contraire, les valeurs J — 1 et 37 du niveau 16,57 MeV 
conduiraient à des transitions alpha permises. On élimineraiït ainsi 
les valeurs 17 et 37 pour ce niveau. | 
D'autre part, sachant que le moment angulaire du niveau fonda- 
mental du ÆC est J — o*, la nature dipolaire électrique de la tran- 
sition nucléaire partant du niveau de 17,22 MeV implique obligatoi-. 
rement le moment angulaire J = 17 pour ce dernier. | 


CONCLUSION 


En conclusion, nous montrons par ce travail, que la méthode 
des corrélations angulaires des paires de conversion interne, encore 
très peu connue, donne des résultats intéressants dans l'étude de à 
niveaux excités des noyaux légers. Cette méthode complète les résul- 
tats obtenus par les méthodes plus usuelles de corrélations et de dis- 
tributions angulaires. Elle donne dans tous les cas où elle est appli-” 
cable la parité de la transition étudiée. "+22 

Jusqu'à présent, l'étude des niveaux excités par les paires internes 
était restée limitée aux cas ne présentant qu'une transition nucléaire. 
L'utilisation du spectromètre à paires, décrit ici, permet d'’étudie 
une transition déterminée en présence d’autres. #4 
_ C'est ainsi, pour résumer très brièvement les résultats obtenus, 
que nous avons pu étudier avec précision la corrélation des pair 
monopolaires de l'Oxygène 16 et le spectre d'énergie de ces pair > 
pour différents angles. Nous avons pu déterminer la multipolarité des 
transitions 5,09 MeV du #C et 4,43 MeY du ?2C. Dans le noyau 2C, 
nous avons fixé les propriétés quantiques des niveaux 16 57 MeV et 
17,22 MeV, qui jusqu'ici étaient restées incertaines. | MSA 

En ce qui concerne les perfectionnements envisagés pour l'avenir, 
nous avons déjà réalisé en grande partie un nouveau dispositif, cal 
les compieurs à scintillation sont placés dans le vide à Pintéries r 
d une cloche de grand diamètre (1 m). Des analyseurs à 100 canaux, 


oi 


ous aurons net à notre FROM permettront | 
ctuer des mesures de corrélations angulaires de transitions peu : 
ses, et de tracer des spectres d'énergie de paires internes. Ces 
ectres donnent des indications sur la nâture multipolaire des tran-. 
ti ons.et complètent ainsi les mesures de corrélations angulaires. SC 
Nous pensons qu'il nous sera possible de continuer à à exploiter cette 
hode importante et de réaliser nos projets. 
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Je me propose, dans le présent travail, d'effectuer une analyse détail: 


Jéede trois types d'interactions électromagnétiques des mésons y souê 


terre: : | 
Création d'électrons de collision. 1 
Rayonnement de freinage. 4 
Création directe de paires négaton-positon. | 


1) La nature spécifiquement coulombienne du méson y est parfaite 
mentétablie. Toutefoisles recherches récentessurlacréation des mésons 
en paires (Université de Stanford) montrent que les problèmes liés à 5 


nature coulombienne restent largement ouverts. Il semble indispensable 


dans le cadre d’une recherche plus générale, de défimr, avec le maxi 
mum de précision, les sections efticares expérimentales d’interactioi 
des mésons & dans le domaine des très grandes énergies. L'étude de 
interactions électromagnétiques des mésons y aux grandes profondeur 
offre dans ce sens un intérêt exceptionnel. | 


2) Un autre problème, également intéressant, est lié à la définitia 
dés caractères (fréquence, Spéctie d'é énergie, distabition angulaire) d 
la composante molle du rayonnement cosmique sous terre. | 

La technique utilisée est celle des émulsions nucléaires, coute 
exposées et développées sous terre suivant la méthode décrite- dans | 
thèse de L. Avan (2) sur « La composante pénétrante du rayonnemer 
cosmique aux grandes profondeurs ». ’ 

Les expériences ont été réalisées à trois profondeurs différentes dar 
lés mines de fer de May-sur-Orne, soit en mètres d’eau : 


hi = — 300 m d’eau, 4 
Ra = — 580 m d’eau, : 
h3— — 1 280 m d’eau. à 


L! 
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Création d'électrons de collision 
_ par les mésons » sous terre. 


\ 


« 


$ 1. — Introduction. 


NE NT PAT QE 


… La collision d’un méson y relativiste de masse M, de charge e et de. 


Vitesse v — Êc, avec un noyau atomique est caractérisée par le paramé- 
tre d'impact : distance de la trajectoire du méson y au noyau cible. 
: 


5 < noyau 

; : 

, 

L : paramètre 
F/ : d'impact 
B. É 

# 


méson y relativiste 


Rrgeur. 


+4 Lorsque le paramètre d'impact est supérieur aux dimensions 
atomiques, l'énergie transférée dans une seule collision est relativement 
aible et l’ionisation peut être calculée à partir de la méthode de Wil- 
iams-Weizsäcker : absorption photoélectrique de la radiation virtuelle 
quivalente (39). Les photo-électrons émis ont une énergie cinétique 
à faible et ne peuvent produire d’ionisation ultérieure. 


- 2°) Lorsque le paramètre d'impact est inférieur aux dimensions 
ee les électrons de collision ont une énergie suffisante pour 


pl 


lonner lieu à une ionisation secondaire. 


_ La figure 2 représente la création d’un électron de collision par un 
| ford Gi. . 

» L'application des lois de conservation (énergie et moment) permet 
4 


4 k 


P'a Re #” 5 


méson y relativiste, telle qu’elle se présente dans les émulsions 


Où : 


sol est décrit (Euler et Heisenberg) par une loi de puissance de la 
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5 

] 
"4 


de déterminer l’énergie cinétique W de l’électron créé en fonction d 
moment p du méson y incident et de l'angle « d'émission (38) 


2 


2meC?,p?c? cos? « 


\ »2 _| 2 12 12 me? 2 re 
1mec2 (pc? + Moci}te X p?c? cos a 


W — 


a : angle de la trajectoire initiale du méson j avec l’électron émis. 
Dans le cas d'un choc de plein fouet « —o et W prend sa valeu 
maximum, soit pour Mc? Æ E : 


W max = 2,02. E?/M?ct + mèc* + 2m,c?.E. 


tien, ni 5 ae Th 4 ne pee gilets à 


Dans le cas de mésons y extrêmement relativistes, l'énergie maximum 
transférable dans un choc unique s'écrit, compte tenu des valeurs de 
mc? et Mc? : 4 


Wimax —(E?/E + 11,5).BeV. 
E étant l'énergie totale du méson exprimée en BeV. 


[ 


$ .— Section efficace théorique de production d’électrons de collision 
par les mésons p. 1 


Comme il s’agit de faibles paramètres d'impact, le spin joue un rêl 
fondamental. é 
Pour une particule de masse M, de spin 1/2 et de moment magné 
que normal #9 —eh/2Mc (particule de Dirac), la section efficace diff 
rentielle de production d'électrons de collision dont l'énergie cinétique 
est comprise entre W et W + dW a été calculée par Bhabha, Massey 
et Corben (14) : ira 


SG? 


D(E, W).dW = Ie À dec Pi +) . 4W 4 


Ê 


EPS 
C—N 74 To; 
2, À se rapportent à la substance traversée ; 
N est le nombre d’Avogadro ; 
ro —e?/m,.c? est le rayon classique de l’électron. 
G représente ainsi la « surface totale » recouverte par les électrons 
contenus dans 1 g, chacun étant assimilé à une sphère de rayon rs 
, . . CAE : 
D'autre part le spectre différentiel des mésons y relativistes sous 1 


forme : 


N(E). dE — (y — 1)EY —!, dEJ(E + Eÿ. 
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Fo représente la perte d'énergie correspondant à la traversée de 
EPS * FES a . . 
Dr de roche; (+ — 1)E} — ‘est le facteur de normalisation. 
0 : 7 : / 

 L'exposant y du spectre différentiel des mésons y: sous terre peut être 
"h #4 : 7 . . 2 x 

déduit des résultats indiqués dans la thèse de L. Avan (2). 

… En faisant le produit des deux expressions P(E, W)dW et N(E).dE, et 
ge 4 « , . a \ Q Q 
après intégration sur le spe:tre des mésons 1:, on obtient le spectre dif- 
@ à £ HR » , 
 férentiel P(W)ZW des électrons de collision créés dans les émul- 
sions (Nous avons divisé la section efficace différentielle de Bhabha, 
Massey et Corben par NZ/A, ce qui revient à exprimer la section effi- 
cace différentielle en centimètres carrés/électron). 


: W).dW ro De 

ROMAN = ES 6 — DE 
è | bé ( WIE + 11,5) dj: 1 MW? dE dW 
<@ °) Emin ( De a "HE (E+E,})y |." W 
E, , 

Ja limite inférieure d'intégration, pour une valeur donnée de W, est. 
‘2e de l'équation : ) 

# =, correspondant au choc de plein fouet, soit : 


( S}nin == (W on VAUE — A6W) 


4 

. 

# # 2 

1 Fat oi aw 


; PW)dW = + (y —1)E TE. x IW) | 
avec 

BE æ ; WIE — 11,5) eu à dE J 

4 Ho NF ( + DE To FE. ŒTE,) | 

4 


n peut également intégrer par rapport à W et calculer ainsi la section 
fficace intégrale de production d'électrons de collision d'énergie supé- 
jeure à W soit (> W). 

Nous verrons dans la suite comment se modifient ces expressions 
lans le cas d’électrons créés hors des émulsions ($ 5). 


% Remarque : contribution du moment magnétique anormal du méson v. 
=— La section efficace de Bhabha, Massey et Corben a été établie dans le 
tas d’un moment magnétique normal du méson y : w,—eh/Me (parti- 
eule de Dirac). Dans l’hypothèse d’un moment magnétique (1 + 5), 
Peaslee et Fowler (26) ont évalué l'influence du terme anormal ôu, sur 


xtrémement relativistes et = 10 : 


Sè 1 


AU) > 
normal 200 


a section efficace de production d'électrons de collision, compte tenu 
le la dimension finie du méson. Ils démontrent que, pour des énergies 
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le la section efficace 5; due au moment magnétique anormal apparaît, 
ainsi négligeable. 
La création d'électrons de collision par les mésons & sous terre, étant 
donnée la précision statistique de la détermination de 6, s'interprète 
donc uniquement en fonction d’un moment magnétique normal des, 
mésons 1. Inversement, l'étude expérimentale des électrons de colis 
.! sion ne peut fournir d'information sur l’ordre de grandeur de 8° 


__ $ 3. — Étude expérimentale des électrons de collision créés 

dans les mésons » relativistes dans les émulsions exposées sous terre, 

Pour écarter autant que possible les événements qui ne représentent: 

: pas la création d'électrons de collision (par exemple création d’une 
étoile 2p sans trace d’évaporation) il est indispensable de vérifier, dans 

En tous les cas où de bonnes mesures de diffusion coulombienne sont réali= 
sables, la corrélation (E., W, «) donnée par l’application des lois de 


Ÿ 
CREATION * D ELECTRONS DE COLLISION ; Ë 
54 RÉ TT too | 
QU CO Cl 
{ 
# f | 
: c 
{ 
) 
6 4 
| | 
à 
x s , 
| ; 
, 4 
% ne 
2 : 
# Fig. 3. 
| conservation, méthode appliquée à — 6o m d’eau par Kannangar 
é. et Zivkovic (33). CF. fig. 3. É 
Ib : ù l ï ” . 
# (ES MA 2MeC?. p?C? COS? à 
NES | mec (pe MA} [5 — Dior. cost à ° : 
44 1 - f LA A Q # ne 
: De légères fluctuations dans les valeurs de « et W peuvent provenir : 


. a) d’une diffusion de l’électron par le noyau lui-même ; 
à . b) d’une perte d’énergie par radiation. 
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… Valeurs expérimentales des sections efficaces de création d’électrons de 
collision par les mésons u. — ;) Niveau h, —— 300 m d'eau. — 


98 électrons dé collision d'énergie W = 20 MeV, dont 32 d’éner- 
sie W => 50 MeV, ont été relevés dans une surface de 120 em? d’émul- 


{ 
I 


(l t 
W supérieur à 50 Mev. 
| 20 < W «50 Mey. 
1 Î [ 
( 
[ 
Î 


D'u prà 


Wombre delectrons de collision 


Varle Fond 


sion horizontale explorée systématiquement par deux observateurs diffé- 
rents. J'ai vérifié que les points d'émission des électrons de collision 
d'énergie supérieure à 50 MeV ainsi observés, sont répartis uniformé- 
ment dans l'épaisseur de l’émulsion. L’histogramme (fig. oi) indique Ja 
joi de distribution dans l'épaisseur des émulsions, supposée répartie en 
cinq couches équidistantes du voile au fond, pour les 68 électrons de 


mn. dé Phys., 13° série, {. 3 (Janvier-Février 1958). 9 


A 
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ds 

collision des deux niveaux , et A:: Si on abaisse le seuil (W << 50 MeV 
la répartition n’est plus aussi régulière : l'efficacité est moins bonne € 
le risque d'introduction d'événements parasites est plus grand, à causi 
du grand nombre d'électrons de contamination radioactive. La mêm 
remarque a été faite par Kannangara et Goldsack (23). : 
Note. — Nous attacherons donc une importance particulière au: 
libres parcours moyens et sections efficaces définis au-dessus de 50 MeV 
où l’efticacité apparaît pratiquement totale. Cependant, à titre de com 
paraisoa nous indiquons dans le tableau général — à la fin de la thès: 
— les valeurs expérimentales correspondant à des seuils plus faible 
(W => 20 MeV). : 
Nous devons remarquer que la définition d'un seuil est liée, d'un 
part au type d'événement considéré (électron de collision, paire, triplet) 
d'autre part à l'importance du voile associée au degré du développe 
ment des émulsions et à celle de la radioactivité locale. a 
Le nombre p et la longueur totale EL de particules relativistes com 
prenant les mésons w et la composante électronique relativiste no 
discernable des mésons y, ont été donnés dans la thèse de L. Avan (% 
$ 


Soit p — 1 Lor pour s — 2 cm*° : ÿ 

F] 

(ZL): ne LT Cm ; { 

pour 120 Cm? : j F 
(ËL)120 cm? — (5 472 ae 1/9) cm, À 

145 est l’écart-type sur XL. | 


Nous estimerons au paragraphe 8 l'erreur due à la présence parmi le 
primaires d'électrons de collision, d’une composante Ne 
discernable des mésons y. 

Le libre parcours moyen correspondant est, pour W >> 50 MeV : 


À (171 EE 3r)em 


el la section efficace, en unités de 10—?%.cm° par électron : Ë 
4 


| 
pour un Z moyen de 12,5 et N—8,17.10?? atomes/cm* (valeurs ob 


nues d’après la composition des émulsions G; donnée par la mais 
Iford). : | 
Parmi ces 32 électrons de collision, 12 ont une énergie supérieure 
100 MeV. | 
. . À 

Nous en déduisons le libre parcours moyen de création d'électrons 
collision d'énergie W >> 100 MeV. | 


À = (456 Æ 130) cm, et la section efficace : 


/ 


s(W=> 100 MeV) —(22+6) 10% cm°?/électron 


$ 
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les sections efficaces théoriques sont respectivement pour : | y — 3,44 l 
, EMRE Te 


Sthéor( W => 50 MeV) — 56. 102$ cm?/électron, 
Sthéort W >> 100 MeV) = 32. 10-25 cm?/électron. 


Sections efficace intégrales experimentales 
de création d'électrons de collision par 


les mesons À 


B 


Niveso h3 
Niveau Kz 
Niveau h3 


20 


F 


Sen unités de 107*%cm2 par électron 


3 
2 G Théofique 
LL 


20 


: 


ollision d'énergie W => 20 MeV, dont 36 d'énergie supérieure à 50 MeV, 
ns cinq émulsions verticales : 500 cm? explorés systématiquement par 
x observateurs. Ces électrons correspondent à une longueur totale 
particules relativistes : | 


2L — (4 375 125) cm 


terminée proportionnellement à la longueur effectivement mesurée 
20,3 cm? d’émulsion et pour p = 1 225 particules relativistes : 


(EL)20,3 em? — 177,7 CM 
bre parcours moyen s’en déduit, pour W => 50 MeV : 


À (121 Æ 21) cm 


k 
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et la section efficace : 
s(W >> 50 MeV)—(81 € 14) 10% cm?Jélectron. 


Sur ces 36 électrons d'énergie W => 50 MeV, 19 ont une éner® 
« W => 100 MeV. 
Le libre parcours moyen est égal à : 


1 (230 +54) cm 
et la section efficace : 
SW >> 100 MeV) — (45 + 10) 10 cm°/électron. 
Les sections efficaces théoriques sont pour le niveau 2 (y — 3,65) 


Sthévr( W >> 50 MeV)— 59.10-° cm?/électron, È 
Gthéor( W >> 100 MeV) — 35.10? cm?/électron. | 


Le spectre d'énergie et fa loi de distribution de l'angle zénithal d 
électrons de collision seront étudiés au paragraphe 9, à partir des 
méthode statistique du maximum de vraisemblance. Toutes les donné 
expérimentales relatives aux électrons de collision sont rassemblé 
dans le tableau récapitulatif final. à 

: Au niveau À; (y = 3,84) où le flux du rayonnement cosmique est tr 
faible, nous avons défini uñiquement le libre parcours et la sectic 
efficace de création d'électrons de collision au-dessus de 20 Me 


(Voir fig. 5). | 


> 
. PA 4 L2 | d 
$ 4. — Électrons isolés dans les émulsions. 


But de l'étude des électrons isolés sous terre. — Les électrons Fe. 
par les mésons y dans le plomb de protection situé au-dessus de 
chambre à émulsions (15 cm, soit environ 27 longueurs de radiatci 
leurs processus de cascades électrophotoniques, constituent la so 
essentielle des électrons isolés observés dans les émulsions. Une 
thèse générale relative aux diverses études sur la propagation d'i 
composante électro-magnétique en équilibre avec la composante pén 
trante a été faite par Rossi et Greisen dans Reviews of Modern P! 
Sics, 19/41 (38). | 

_ Pour des énergies relativistes des électrons et des photons, us in 
viennent quatre processus de perte d'énergie : ionisation, rayonne 
de freinage, création directe de paires par les électrons, matérialisat 
pour les photons. Les autres processus tels que l’effet Compton et l’ 
photoélectrique seront négligés en première approximation. 

D'autre part le rayonnement de freinage et les cllisions peuvent 
traités séparément. Cette méthode conduit à définir la longueu 


POS 


2: 
dr \TERACTIONS ÉLECTROMAGNÉTIQUES DES MÉSONS LL SOUS TERRE 133 
00 ; 

ädiation X, et l'énergie critique E,. On Ke longueur de radia- 
ion Xo, la distance sur laquelle l'énergie W d’un Se est réduite 
n moyenne à We, par suite du rayonnement de freinage. 


3 Elle est définie par : 


I J je 
sm ==" IN oœ JS: —1/5 __ h6 y 79 1 
| < N 137 | Log 183 Z 0,6.10 
À 172 Le Z Log I Loo Z—213 l (38, 1/}) 
È l Log 1832-18 | 


1 


5 PL'énérgie critique E. est celle pour laquelle un électron perd autant 
l'énergie par ionisation que par rayonnement de freinage. 
- Elle a pour valeur : 


Be 1,58. 10° Xo | 
- Lorsqu’ on se borne aux énergies W des électrons très supérieures 
Lux énergies critiques, il est possible de négliger leurs pertes par colli- 
son. D'autre part, si W >> 137m,c?.21$ va formules asymptotiques 
vec effet d'écran complet des électrons atomiques décrivent les proces- 
us de radiation et de production de paires : c’est l’approæimation A 
le Rossi et Greisen (38, p. 271) pour laquelle-les processus de Comp- 
on et de chocs sont négligés. | 
L Au voisinage de l'énergie critique on doit tenir compte de la perte 
l'énergie des électrons par collision. 


23,0 + 2 Log ee — 2 Log Z l (38) 


"L approximation B de Rossi et Greisen est ainsi caractérisée : la 
jerte d'énergie des électrons par collision est supposée cette fois cons- 
ante et égale à E. par longueur de radiation. Comme précédemment, 
mn néglige l'effet Compton et on utilise les formules asymptotiques 
jour les processus de radiation et de 

roduction de paires. Poor TENUT 

» L’approximation A donne théori- Rene. 

juement des résultats précis pour des 
articules de gerbes dont l'énergie est | 
. Ja fois supérieure à E, et à émulsion 
37 Mecs. 

. ÉLa deuxième condition est prédo- 
inante pour les éléments lourds 
plomb de protection). 

. Représentons par X$ cm la lon- 
ueur de radiation et soit Ar, le nom- 


ed’ électrons dans X, cm. 

Les émulsions sont placées dans un étui d'aluminium de 8 mm 
épaisseur (soit 1/10 longueur de radiation). 

L'é tui est surmonté par une épaisseur de plomb équivalente à 
7 longueurs de radiation. 


re 


Z 

| / 1 

à 
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À cs 

ue L'équilibre composante pénétrante-composante molle (rapport conss 


tant entre la composante pénétrante et la composante molle) s'établit 
_ dans le plomb après quelques longueurs de radiation. La présence 
d’une couche d'aluminium de 8 mm n’introduit qu’une perturbation 
Je insignifiante. La composante électro-photonique enregistrée dans nos 
tions résulte donc du développement de la le dans lé 


plomb. x 


1! 


Méthode de la trace différentielle (38). — Un électron d’énergie W£ 
1% donne lieu au bout de X unités de radiation à r(Ws, W, X)dW élecz 
_! | trons d'énergie comprise entre W et W + dW. 
HAL D(E, Wi) étant la section efficace différentielle de production d” élec= 
trons de collision dont l’énergie est comprise entre W, et Ws + dWos 
par un méson p d'énergie E, le nombre moyen d'électrons d’énergié 
comprise dans l'intervalle (W ; W + 4W') en équilibre avec un méson d 
d'énergie E est : 


(WE) W=n,,4W. SE s 1 Vnesp(E, Wo).r(Wo, W, X).dWodXe 


Ge pré. © PPT 


2 AW)dW = dW for r(Wi, W, X).dX est la longueur différentiellé 


de trace d'électrons (trace électronique), c’est-à-dire la distance total 
‘ traversée par ious les électrons de la gerbe, tandis que leur énergié 
Mu est comprise entre W et W'+ dW. 

‘NS Rossi et Greisen ont calculé 5 (W).4W dans le cas de l'approximas 
a _ tion À (38, p. 304), soit : 


sW).dW = 0,137 .dW, 


#e 1] vient ainsi : 


FUWSE)IW= |'o437r, ,F7Q/ 1 000 Fa 


CA 


séries ct tit nie di tt ne bte 


È \ WE 
Fi Wmax HE Wo ne T/W\? dW 
Lez FA: ROME ET, Wof® 
VE | | 
, «1 c’est-à-dire, pour Bæ 1: 1 
| #(W,E).dW= \ 0,437.n, mrè/1 000 | . 4 
[Log Prurx Pau? +: Hs WE 
À | lu Wimax re E? | 
# Enfin, le spectre différentiel des électrons isolés s’obtient en ne 
‘3 pliant f(W, E).dW par le spectre différentiel des mésons y. et en inté= 
» : grant sur toutes les valeurs de l’énergie des mésons y, depuis la 
S . valeur (E)min qui correspond à W — Me jusqu'à l'infini : x] 
Res SW). 2W ZE 0437 NL er à | 
Ni ; = 0,437, nn (y — DETT. es .I(W) | 
EX Il ‘ 
4 


NRA 
| 


\ . 


2; 
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Li 
0 


RES 


ME (© {Log Wa fow wi 
Fe ie l 78 W(E—+ à) as E F (an & E° 

à E? dE 
‘à = 5 en l a 


 ŒHaf (EE 


=IL est possible de représenter S(W).4W par un spectre de puis- 


sance : 
S(W).dW à WW 
où s dépend évidemment de E, — perte d'énergie jusqu’à la profon- 


deur étudiée — et de l’exposant y du spectre des mésons y. 
… Le fait que les distributions s'expriment par des lois de puissance 
dans l’approximation À est une conséquence d’une des hypothèses de 
départ de cette approximation : les probabilités différentielles pour 
tous les processus secondaires sont des fonctions du rapport de l’éner- 
gie secondaire à l'énergie primaire. 
:. Afin de comparer avec le spectre expérimental des électrons isolés, 
fai effectué les intégrations numériques qui conduisent à la détermina- 
lion de l’exposant s théorique aux diverses profondeurs, compte tenu 
u spectre des mésons 1. A 

a 
. L'intégrale FE sav).4w représente la proportion d'électrons isolés 
résultant des électrons de collision créés par les mésons y dans le 
plomb et de leurs processus de cascades. Cette proportion croît lente- 
ment avec la profondeur. 
J'ai vérifié qu'une variation d’une unité sur l’exposant y n'entraîne 
as sur s de variation supérieure à 1 p. 100 (dans un intervalle d’éner- 
cie donné). | 
* Pour 30 < W < 200 MeV, compte tenu des valeurs expérimentales 
de ÿ, on obtient par interpolation : 
ne. 
4 
+ 


( 


Sh, — 2,24 Se == 2321 Sn, 2:10. 


$ 5. — Étude expérimentale des électrons isolés sous le sol. 
Méthode d’analyse statistique. . 


» 4 


Ë 
L. traces isolées enregistrées dans les émulsions nucléaires aux 
fandes profondeurs sont presque toutes au voisinage du minimum 
“onisation [,. L'examen des courbes représentant les relations éner- 
ie/densité de grains/angle moyen de diffusion en degrés par 100 4 (31) 
montre que la seule mesure de diffusion coulombienne multiple permet 
d'identifier les électrons et de calculer leur énergie jusqu’à 8o MeV 
environ — ce qui correspond à un angle moyen de diffusion : 


Li 


3 © 0,3 degré/100 y 


VE 


si l’angle à ainsi évalué est supérieur à 0,08 degré/100 y (ce qui cor- 


2 avi 


130 : M. AVAN 


(Pour à © 0,3 degré/100 y, l'ionisation d'un proton est voisine de 515, 
celle d’un méson {- est supérieure à 1,910). 

Au-delà de 8o MeV et jusqu’à 200 MeV environ il faut de plus déters 
miner la densité de grains pour séparer les électrons des mésons. Pour) 
des énergies supérieures à 200 MeV les électrons ne sont pas indivi= 
duellement résolubles par rapport aux mésons w qui constituent l’es— 
sentiel de la composante pénétrante. Pour « + 0,13 degré/100 y, les 
mésons et les électrons ont des ionisations identiques et voisines du 
plateau de Fermi (dans la limite des fluctuations). Le choix d’une lon- 
gueur minimum de traces est lié à la nécessité de rendre possibles des 
mesures correctes de diffusion et d'ionisation — l’inclinaison d’unes 
trajectoire par rapport au plan de l’émulsion ne doit pas être supérieures 
à 2090 : Linin — 1.400 microns. c | 

Les traces mesurées sont-prises au hasard ; l’étalonnage des émul= 

sions est indiqué dans (2), soit pour le plateau de Fermi : 
33,3 grains/100 w au niveau 1, 
35,4 grains/r100 uw au niveau 2. | 
Des mesures de contrôle rapides sont faites pour préciser ces valeurs” 
aux diverses régions explorées. Nous ne retenons pas, dans cette pre-. 
mière étude, les électrons dont la nature électronique se déduit d’une 
origine particulière visible dans l’émulsion, telle que : 

1) électrons de collision émis suivant la trajectoire d'une particule 
relativiste ; Ç À 

2) électrons de paires ou de triplets. 4 

Une mesure préliminaire de diffusion sur 7 ou 8 cellules de 2001:y: 


permet de déterminer « avec une erreur relative de 4o p. 100 environ; 


z 


dt bé 


respond à une énergie inférieure à 300 MeV) nous reprenons les mesu— 
res de diffusion sur toute la longueur disponible (cellules à partir de: 
00 microns; élimination du bruit de fond entre # et 2f). Enfin si 
l'énergie ainsi calculée est voisine de 80 MeV, ou supérieure à 8o MeV, 
nous faisons de plus une mesure d’ionisation pour écarter les mésons u 
de la fin du spectre. La limite supérieure des énergies mesurables des: 
électrons est donc imposée par les conditions expérimentales ; au-delà 
de cette limite, la discrimination méson w-électron n'est plus possi- 
ble (9). 
J’ai choisi la limite inférieure de l'énergie, de telle façon qu’elle se 
trouve nettement au-dessus de l'énergie critique dans le plomb et au- 
dessus de 137.m,.c?.Z18 — 15,7 MeV. \ 
. Gette dernière valeur correspond à un effet d'écran complet des élec- 
_trons atomiques. RE 
W minimum — 30 MeV a semblé une limite inférieure convenable. 


Cette limite écarte d'autre part toute contribution des électrons de 
contamination radioactive. 


# 
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L 
- Problème. — L'étude théorique du paragraphe 5 montre qu'il est 
légitime — dans un domaine d'énergie suftisamment restreint — de 


représenter le spectre différentiel des électrons isolés par une loi de 
Puissance (approximation A de Rossi et Greisen, valable pour 
MW => 30 MeV). 

…. Je vais reprendre, en la modifiant du pont de vue analytique, pour 
ÿ introduire ensuite l'influence des erreurs statistiques de diffusion 
coulombienne, la méthode d’estimation statistique de l’exposant s du 
spectre différentiel, définie par L. Jauneau, J. Jouvin, T. F. Hoang 
en 19954. 

— Je suppose d'abord que l'énergie W, de l’électron J; mesurée par 
«diffusion coulombienne multiple, représente exactement l'énergie 
réelle de cet électron. La probabilité différentielle pour que l'énergie 
d'un électron j soit comprise entre W; et W, + dW, est : 


/ P(W);dW,— EWr AW, 


1: est le facteur de normalisation défini par : 
4 x 


FwW ; : 
À : | : RW dW —1 
Re 7 Wm 
“soit : ; 
E Wn —W, 
2x W,, = We et Wy — Wmax- 
GS: OF . 
…_ Si nous supposons — ce qui semble légitime en première approxi- 
“mation — qu'il n’existe aucune corrélation entre les électrons isolés 
* 4 . , » . AE . 
“enregistrés dans une émulsion, la probabilité d'obtention d’une com- 

ie nee 7 T À à 

“plexion expérimentale W;, W: ... W;... W, est donnée par le pro- 
“duit des probabilités élémentaires : 
# 


? 
G(W: se W,)dW; Dore adW, =} ere [IA AAY 
m ji 


4 
E ï 
Soit ë 

Log Grts Wa 2. W,) —p Log (s —\) 


mn 
4 ji 


D 
F — p Log (WE — Wi*) —5Y Log W,;. 


« Nous cherchons à déterminer le paramètre s le mieux adapté à la 
omplexion expérimentale observée. s est donné par la méthode du 
t maximum de vraisemblance ». Soit : 


# Log G 
ds 
) p 
, à pLog R à SAT 
= + p Log Wn — E, — À Log W;=0 


#1 ! 


, s” (R = Wmax/W min) 
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écrivons :s— 1 —x; x est l’exposant du spectre intégral d'énergre. è 


L 4 | 
p pLogR à W; | 
s NES ne —_— . 
TL RE 7 Log Wim 
j—1 
L W; : 7 
si = — y;, c'est-à-dire si l'énergie est exprimée en unités y; de Win» 


Won 
l'équation du maximum de vraisemblance devient : 


1 Log R 
TES SE RE 


— Log y; —0 


p 


RES 1 
Pos Se Log y; : valeur moyenne de Log y;. 
Re 

’infl du t : LE À décroit lor ler RARES 
” L'influence du terme —— décroît lorsque le rappo — ET ue 
‘ mente. 
S 4 . APE . - . ., 
ÿ Si R devient infini — ce qui ne peut avoir lieu lorsque les conditions 
. expérimentales n’imposent pas de limite supérieure aux mesures 
LS d'énergie : : ; 
a) Cas DES PAIRES D’ÉLECTRÔNS où la limite supérieure peut être très 


À grande et non bornée a priort ; 


4 b) Cas DES ÉLECTRONS DE GoLLisioN dont l’origine est connue (et dont 
BA l'identification ne repose pas sur une mesure de diffusion coulom- 
bienne) — l'équation du maximum de vraisemblance se simplifie et. 
devient : 


#“ 


1 À 
= zx = Log y, —0 


PA, l’exposant æ du spectre intégral est : 
: 
2) 1 
EUR ( LE + 
Us), Log y; 
RAM d'où : 
| (A ? à Apr =l À — É L 
D Log y; 
+ Avant de résoudre l'équation du maximum de vraisemblance, je vais 


étudier l'influence de la méthode de mesure sur l’exposant s et définir. 


ainsi les conditions d'une bonne analyse statistique de nos données 
expérimentales. 1. 


Li 


Le principe de la méthode a été exposé par Annis, Cheston et Pri- 
FA makoff dans Statistical estimations in Physics (1). 
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” $ 6. — Influence des mesures de diffusion coulombienne multiple 
sur l’exposant s. Erreur statistique. 


6. L'ensemble des W; mesurés par diffusion coulombienne multiple ne 
représente pas la complexion des énergies vraies, k; des électrons 
isolés. Il est toutefois légitime de supposer que les énergies W, déter- 
-minées expérimentalement sont réparties au voisinage des k; suivant 
une loi gaussienne d’écart-type 5; : 


ÿ 

À | Le 

gÜes; W)dWi= err”[] 6j ".exp. | —(W,— k;)/26° !.dW, 
? J— 


devient : 
+ G(s; Wa) —J...J/G'(s; ki).g(ki, Wi.dk: / 


FT. 


“de sorte que la fonction G correspondant à la complexion observée 


» Nous supposons que g(k,, W;) considérée comme fonction de X; varie 
“très vite au voisinage de W;, tandis que G'(s; k;) varie lentement dans 
la même région. 


soit : 
(: 
3 DST 
1 | à Log G' F2 2 Va 
de a — = — 
as 2 É 
L os 1 2e S +S pe 


É 2 
à 
5 @ : . 1 1 
4 L'exposant vrai est solution de l’équation en x : 
4 
3 
À mur 
he de —— 0; 
3 Po) = Vlr) + RER Es, ° 


e | 2 ‘ 


3 
| +5 
1 Ni syeres , 


“est indépendant du rapport R. Pour eo il s’annule'et on retrouve 
l'équation primitive du maximum de vraisemblance : Wi(x) — 0. S 
.. L'étude de la fonction SWo(x, p, €) permet de connaître les condi- 
ions d’une bonne analyse expérimentale et de réaliser un compromis 
entre la précision des mesures individuelles — en rendant € aussi petit 
e possible — et le nombre de mesures (p) dont dépend également 


erreur statistique. 


+ 


14" 


rte 


demeure approximativement gaussienne. 


TAN EMIPR 
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J'ai étudié la variation de ÔWi(x, p, :) et son influence sur la solu-. 
tion æ du maximum de vraisemblance pour diverses valeurs de p et 
de : en supposant — ce qui n’enlève rien à la généralité du raisonne-… 
nement — que le spectre intégral initial est en : N(>œ W)=W et 
en prenant : 


Exemple 


CA = SY (15.100. 20%) 
OB Représente Ja periubation du spéctre 
par diffusion 
0B = 4x =0025 


EE RL USE 


14 15 


Fig: 7. 4 


4 
Le : de courbes (7) représente la variation des fonctions Wi(x) : 
Pour diverses valeurs du nombre p d'électrons isolés et pour une erreur 
relative  — 20 p. 100. 4 


La forme de ces courbes montre que la fonction de probabilité 


Le graphique 8 indique la perturbation de l’exposant x en actes 


(A 
» ? 
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Il est donc préférable de se borner à une précision un peu plus faible 

dans chaque mesure de diffusion (£ varie comme la racine carrée du 
\ ? 2 

nombre N de cellules) et d'augmenter le nombre p des électrons étudiés. 

… © — 0,2 constitue une valeur moyenne convenable, la précision ainsi 

recherchée sur une mesure individuelle de diffusion coulombienne 


F L ax 
| 
“ | 
4 | 
è 
"4 
4 75 102 | | 
= Î F is He 
k: | CORRELATION {(s=re) 
# | 
4 
:) 5102 
sa Ï 
ë | 
4 l 
à : 
- 
‘4 | 
| | 
à 
ds 2510 j 
E | 
Er l 
1 
* l 
7 | 
# 
“0 
. 
- 
| Fig. 8. 
» n'impose pas une longueur observable critique, qui limiterait le nombre 


; Ph 
» l'erreur statistisque. : | 

< Dans toute la suite de ce travail nous désignons par æ, la solution de 
» l'équation Wi(xæ)— 0, et par æ, la solution de l’équation Wi(x) — o. 

5 Une fois connue la solution æ, de l’équation : 

“4 I Log R == -— 

; Pt) = pr: LOS y; —0, 

2 

; la figure 8 donne la modification Ax à apporter à x, pour définir 
» J’exposant vrai du maximum de vraisemblance, compte tenu de la 
> méthode de mesure utilisée et des valeurs de p et &. 

» Cette correction est très faible (Ax  2,5.107?) pour p => 100. 

- Pour p > 200, la correction est presque indépendante de l'erreur 
À Statistique sur les mesures individuelles d'énergie, 

ê 

va 

E- 

% 

È 

he. 


» d'événements utilisables et conduirait de ce fait à une augmentation de 


/ 


\ 


a 
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$ 7. — Spectre d'énergie des électrons isolés sous terre. 4 


ds 
re | 
( 


J'ai déterminé, à partir des énergies individuelles mesurées par, fo 
sion coulombienne, les solutions de l’équation W,(x) — 0 et de l’équa- 1 
tion Ÿ A) 07 F 
qu! Pour les niveaux h, et A; j'ai étudié un nombre d'électrons à peu 
près constant (p + 200) pour chaque détermination de spectre, de façon # 
à maintenir constantes la correction due à la diffusion multiple et les# 
fluctuations statistiques. 
A la profondeur R: le flux de rayonnement cosmique est beaucoup # À 
plus faible et J' ai mesuré l'énergie de 70 électrons. La variation Ax et { 
l'erreur statistique sont donc he grandes à ce niveau. | 
Aux niveaux h, et k; les émulsions étaient exposées horizontalement. d 
La condition indiquée précédemment : — inclinaison inférieure à 20° —% 
_ limite le choix des traces à celles dont l’angle zénithal est supérieur » 
‘ à 7o0. 
ER Au niveau X, nous disposions de deux types d’émulsions : horizon- Ë 
tales et verticales. Les mesures peuvent donc être faites dans les diverses 
1: régions de l’angle zénithal. 


ee 


ee 


! 4 


re Gi 


L Niveau h,. — 210 électrons isolés d'angle zénithal 4 supérieur à 70° 


“ 


ha 
ar 
Le fe est 


Gr 1,032 0e 


et Si on tient compte de la correction de diffusion l’exposant vrai du 
2 spectre intégral est : 


RL Li —= 1,64 +0,11 
' (A apparaît donc très faible par rapport à l’erreur statistique) et, 
- : … l’exposant du spectre différentiel : 


S — 2,04 + O,1IT, 


exposant théorique donné par la théorie des cascades est : 


F7 Si == 2,20 pl 16). 

i \ 

Ne Niveau h;. — A ce niveau, le dispositif expérimental permet d'a 
RL : dier la variation du spectre avec l’angle zénithal, soit : 


0 < 300 200 électrons 


1 Mn 318 0,08; 
Aa Æi= 1,10 260,08; 
PROMIS 2,19 -E0,08. 


#72 


€ 


[2 
A LR 
RS à er ne. à 


2 
x > 
n# 


ET 0° À Fe 

yet 1,33 +0, >09 ; 
ES 34 + 0,09 ; 

4 ue x, OÙ 0, 09- 


FPE m0, 180 électrons 
De 1:52 Hoi: 
#4 æ —1,53 Ho,it 

= 2,99 0,11. 


Spectre intégral des électrens 1saies d'angle zéhithal 6 inferieur 
à 30 degré : | p=N (> 50Mer) = 200 
_200 Ci 118 5") 
15-08 | Go 
: æ, = -119+008 


. W Me) É 
Fig. 9. 
44 


sant théorique est ta ce niveau : : 


2,2 
_Sth — 2; Le 


veau. ge — 70 ‘électrons isolés d'angle zénithal (A supérièur à a à 


on | 
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Dans ces diverses déterminations, j'ai utilisé uniquement la partie du 
spectre comprise entre 30 et 150 MeV, Au-dessous de 30 MeV le spectre 
se déforme (ce qui s'explique théoriquement par le fait qu'on se rap= 
proche de la limite inférieure d'utilisation de l’approximation A}: 
Au-dessus de 150 MeV la séparation électrons-mésons 4 devient dë 
plus en plus difficile lorsqu'on se rapproche de 200 MeV etil semble 
préférable de déterminer l’exposant assez loin de cette limite. 

Le graphique suivant (fig. 9) représente, à titre d'exemple. le spectre 
intégral des électrons isolés à la profondeur A, et pour un angle zénis 
thal inférieur à 300. La courbe en traits pleins correspond à la loi 
normalisée : 


NS W) =——- (x RES 


FA Re 30 


Lo étant, la solution de Wi(x) — 0. 

Discussion. — Nous devons remarquer que les exposants s donnés 
par la théorie des cascades ne tiennent pas compte de la diffusion 
coulombienne des électrons dans le plomb et du développement latéral 
de ces cascades. Les problèmes de développement latéral se heurtent 
actuellement à des problèmes difficiles d’intégrations numériques (36)% 
_ On ne peut donc rapporter directement aux exposants théoriques les 
valeurs expérimentales définies pour 0 => 70°. 


Le résultat le plus significatif est évidemment celui du niveau A. 
pour les électrons isolés dont l’angle zénithal 8 est inférieur à 30° ; il 
est légitime, dans ce cas, de négliger le développement latéral des cas- 
cades et la déviation angulaire par rapport au rayonnement pénétrant, 
et de comparer l’exposant théorique, donné par l’approximation A, à 
la valeur expérimentale : 


Sh— 2,21, 


ste nhemitiét ss 


Sexp 2 192€ 0,08: 


Dans la détermination de l’exposant s théorique et de l’inté 


grale * S(W)dW nous n'avons tenu compte, comme processus initial, 
que du processus de création d'électrons de collision par les mésons {. 
En réalité les mésons y. peuvent développer des cascades électro-photo- 
niques à partir de deux autres processus fondamentaux qui seroni 
étudiés aux chapitres IT et III : Rayonnement de freinage et création 
directe de paires. Toutefois, le processus de collision représente théori- 
quement la contribution prédominante et suffit à définir, avec une bonne 
approximation, l’exposant s théorique. ÿ 


Pour des angles au zénith inférieurs à 30° au niveau hk>, des 
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200 électrons d'énergie supérieure à 30 MeV représentent (8 
0,6) p. 100 de la composante relativiste : 


… mésons y. + particules non résolubles (théoriquement : 


4 


; 
2 


 ” 


4 F S(W)dW — 6 p. 100). 


La correspondance observée, en particulier pour les formes du spec- 


k, justifie à la fois ; 


- 1) l’utilisation de la section efficace différentielle de Bhabha, Massey 
t Corben ; À 
» 2) la forme adoptée pour le spectre des mésons y et spécialement le 
Me, 

… 3) les principes fondamentaux de l’approximation À et notamment 
fexpression de la longueur différentielle de trace. 


n Ces trois données interviennent en effet dans la détermination du spec- 
e des électrons isolés sous terre. 

A cette même profondeur 4; l’exposant s croît avec l’angle zénithal, 
& qui correspond à une réduction de l’énergie moyenne des électrons, 


» Pour des angles au zénith supérieurs à 70° l’exposant s décroît 
lorsque la profondeur augmente. Ce durcissement du spectre des élec- 


| » J'ai indiqué, dans le tableau final, les variations, avec la profondeur 
et avec l'angle zénithal, du pourcentage d'électrons : 


… 1° d'énergie comprise entre 30 ét 150 MeV ; 
29 d'énergie supérieure à 150 MeV. 


La première fraction est déterminée expérimentalement. La seconde 
ést déduite de la première, compte tenu du spectre intégral. 


… Comparaison avec les résultats d’autres chercheurs. — 1) Les seules 
baleurs données sous terre sont celles de Kannangara, Goldsack et 
Ziwkowic (3), soit un spectre intégral en : W—'", à — 60 m d’eau. Ces 
iteurs ne définissent pas exactement la relation avec l'angle zénithal. 
D >) Pour des électrons d'énergie supérieure à 1 BeV, les mesures 
de Hazen à 2 goo m d'altitude, avec une chambre de Wilson (29) et celles 
le Bridge et Rossi (19) à diverses altitudes, conduisent à un spectre 
intégral de puissance compris entre W'° et W-*. On doit noter que 

exposant théorique croît aux très grandes énergies. 
» 3) A Chicago — 200 m d'altitude — Chou (21) a obtenu un spectre 
sn W—=% pour des électrons d'énergie comprise entre 300 et 2 000 MeV. 
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ramètre E qui définit la perte d’énergie jusqu’à la profondeur consi- ‘ 


Le 


7 


$ 8. — Spectre intégral et loi de distribution de l’angle 
au zénith des électrons de collision créés dans les émulsions. 
Nous revenons maintenant aux électrons de collision créés dans lés 
émulsions. 
Les valeurs expérimentales de l’exposant + du spectre intégral do 
vent être comparées aux valeurs théoriques définies au paragraphé 2. 
Dans une bande d'énergie assez large, P(W) peut être représenté pai 
un spectre de puissance (spectre différentiel en W*). 
"4 Les intégrations numériques faites au niveau }:, pour deux valeurs de 
l’exposant y du spectre différentiél des mésons # montrent que l'expo 
sant s ne dépend que faiblement de y. Ainsi pour Y= 5; P(W) es 
représenté par une loi en W-2% dans l'intervalle (0,05 — 10 BeV} 

Pour y —4, P(W) est représenté par une loi en W—*"° dans le même 
intervalle. | 

La méthode d'analyse statistique précédente ($ 6) permet de calculé 
l'exposant s expérimental pour les deux profondeurs A; et k2. J'ai calcul 
également la loi de distribution de l’angle zénithal de ces électrons di 
collision. 

Niveau h;, (Energies W supérieures à 50 MeV). 

Aux 32 électrons de coMision relevés dans une exploration systéma 
tique, s'ajoutent 88 électrons trouvés au hasard de diverses recherché 
dans les émulsions. 
| Les 120 mésons -u primaires répondent à une loi de distribution d 
(2 V’angle au zénith en cost 6, | 
ä ” La loi de distribution de l’angle au zénith pour l’ensemble de tou 
SU les mésons y est en cos!7=010 6 (3). { 

Cette correspondance, ainsi que la répartition uniforme des point 
d'émission de ces électrons de collision dans toute l'épaisseur de l’ émul 
sion, permettent de considérer que la méthode choisie de sélection dé 
TAPES électrons de choc n’agit d'agit pas sur la détermination du spectre. ko 
j Pour p — 120, Log y;—0, 80906, Lo — 1,24 +0,17. | 
fe L'examen du réseau de courbes n° 8 indique, pour une erreur statil 
L tique relative de 20 p. 100 sur les mesures de diffusion coulombienné 
1 un déplacement de la solution x de l'équation W,(x) — 0 égal à o, 0: 

La vraie valeur de x est : 


Di 20SÉ OUI 


Sn 2602: 


L'exposant théorique correspondant pour y— 3 est x — 1,13, s0 
S— 2,13. La distribution angulaire de l'angle zénithal des électron 6 


de à. 
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collision est donnée par une loi en cos'#+03% 6, déterminée suivant la 
méthode définie dans (2). 

Niveau h; (Energies W supérieures à 50 MeV). 
… p— 90 : c'est-à-dire 36 électrons de collision relatifs à une explora- 
ton systématique et 54 pris au hasard. 
… Comme précédemment, je détermine la loi de distribution de l'angle 
zénithal des go mésons y primaires : soit une loi en cos!%+041 9 : celle de 
l’ensemble des mésons y est en cos*%+0.72 1 (2), 
Pour p — 90, Log y; — 0,89284. 
L'exposant du spectre intégral correspondant à la complexion expé- 
rimentale est : x, —1,12 +0,12. 
» D'après le graphique 15, le déplacement de x est 0,03. 
La vraie valeur de x au maximum de vraisemblance est : 


rt 09 eme 


orne ONE À 


SEE eme 


aleur théorique : 2,08. 
…— La distribution angulaire de l’angle zénithal 9 des électrons de colli- 
on est donnée par une loi en cos!#-135 6, 


Te" 


ie 


Léo TR 


Conclusion, 
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… La comparaison des valeurs expérimentales de l'exposant x du spec- 
tre intégral aux deux profondeurs h, et L: faitapparaître un léger durcis- 
ement du spectre des électrons de collision lorsque la profondeur aug- 
mente. Ce durcissement est dû à l'augmentation de l'énergie moyenne 
des mésons 1. | 

. L'étude de la loi de distribution de l’angle zénithal 6 des électrons 
de collision créés dans l’émulsion, au point d'émission, montre que la 
composante électronique — indépendamment de la diffusion coulom- 
bienne — est moins bien collimatée que la composante pénétrante. 

» Ilestintéressant de comparer les deux exposants r de la loi en cos” 8 : 


HAUTE 1:90 20,00 
HAT — 1142 =210,980 


avec la valeur trouvée par Hazen (30) à — 850 m d’eau, pour des élec- 


lrons d'énergie supérieure à 3 MeV, enregistrés sous 15 cm de plomb; 
soit : 


1 L === 00 
au lieu de : 
“3 HERO EG, 


ur la composante pénétrante. 
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CHAPITRE II 


Paires d’électrons. 2 


$ 1. — Radiation de freinage. 


Nous nous proposons dans ce paragraphe l’étude de la radiation d 


freinage des mésons y de grande énergie. L'émission de photons pa 


des particules chargées est reliée à te déflexion de leur trajectoif 


dans le champ électromagnétique des noyaux atomiques. La distané 
du point d'émission de la radiation au noyau joue un rôle essentiel. 5 
cette distance est à la fois nettement supérieure au rayon nucléaire € 
inférieure au rayon atomique, le champ efficace durant le processus d 
radiation peut être considéré comme un champ coulombien ponctué 
de charge Ze localisée au centre du noyau. Si la distance d’émissioi 


_est du même ordre de grandeur, ou plus g grande que le rayon atomi 


que, on doit tenir compte de l'effet d'écran Ne électrons périphériques 
Enfin, si la distance d'émission est du même ordre de grandeur que l 
rayon nucléaire, le noyau ne peut plus être considéré comme ponctuel 
on doit tenir compte de sæ« dimension ». e. 


Les premières théories quantiques sur le rayonnement de freinag 


se rapportent à des particules incidentes électroniques. + 


En fait, l'accélération d’une particule de masse M et d'énergie E a 
voisinage d'un noyau atomique, et donc la perte par radiation, est pre 


portionnelle à (m./M}. De plus, le paramètre d’ impact maximul 


d’une collision susceptible de donner lieu à une émission de photon 
est REaportenuel à (E/Mc*)°. | 

L'émission de rayons y par des particules lourdes se produit donc C 
moyenne plus près du noyau que dans le cas des électrons (ce qui, 
pour effet de réduire l’effet d'écran des électrons atomiques et d’ aug 


menter l'influence du spin sur la probabilité de radiation). À 

Christy et Kusaka (22) ont établi les probabilités différentielles d 
radiation par gramme par centimètre carré, pour des particules d 
masse M, de spin o, 1/2 et 1, et de moment magnétique normal : 


É N 0" me? de : | 
Pradiation(E, E”) .dE’ Rat” AS ar (Re). € . .Æ (E, u). 
E : énergie totale de la particule primaire, 

E” : énergie du photon secondaire, a 
u = E'JE : fraction d'énergie transférée au photon, 
F(E, u) : fonction lentement variable de E et uw. PRE 


ice. mc de ét te éme 25 ns 
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- Pour une particule de spin 1/2 (méson u) : 
WE, u) — 4 1 + (1 Due: Cr — ü) 
{ ( TE 2E kr Er — 4 \ L 
: o£ ' NS ES 
( ? FT Mern nt 5 


I r, est le rayon nucléaire « 0,49r,.A!5%, cette expression de F(E, u) 
St valable jusqu’à des valeurs de l’énergie du méson » de : 
se = 5 


2 


fé 197 .(M°c?/m.)Z 1" 


évaluation numérique de F(E, u) montre que les grands transferts, 


ü Z 0.5) sont plus fréquents par émission de radiation que par 
te . , =. \ , 
mussion d'électrons de collision. Dans l’hypothèse d'un moment: 


agnétique anormal, nous devons introduire un terme additif dans 
a section efficace de radiation, 6; ; d’après Fowler : 


s 


m 
o7 

> 
[ce] 


ro 0,1 Gr - (26) 


… La création de photons par les mésons y est donc théoriquement plus 
ensible au moment magnétique anormal que l’ionisation ou la création 
Félectrons de collision. 

= Malheureusement le flux de photons enregistrés dans nos émulsions 
éprésente essentiellement la composante photonique en équilibre 
vec la composante pénétrante issue du plomb. La composante obser- 
ée dépend donc non seulement de la section efficace de rayonnement 
@ freinage par les mésons y, mais aussi de la cascade électro-photoni- 
ue engendrée dans le plomb. 


ai 


1 
À 
+ 
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$ 2. — Matérialisation des photons de rayonnement de freinage. 
EE Paires d’électrons. 

“4 Dies ; Ë 
La matérialisation des photons avec création de paires négaton-posi- 
on apparaît théoriquement comme une conséquence de la théorie de 
jirac : une particule relativiste d'énergie supérieure à 2m,c?, passant 
u voisinage d’un noyau, peut exciter un électron d’un état d'énergie 
égative à un état d'énergie positive. Ce processus apparaît comme la 


féation d’un électron et d’un positon, le positon correspondant au 


fou laissé dans la distribution des électrons d'énergie négative. 

» La section efficace totale 5, de matérialisation d’un photon dans le 
4 d'un noyau de charge Ze, a été étudiée par Bethe et Heit- 
7 (11), (12) dans le cas de l’approximation de Born (l’hamiltonien 
nergie d'interaction étant considéré comme une petite perturbation. 
à solution de l'équation d'onde s’écrit 4 = e"* + p(r), o(r) onde diffu- 
e est une faible perturbation ajoutée à l’onde plane e°*).. 


‘4 
L- 


fl 


*, Bethe et Maximon, et quelle que soit l’importance de l’effet d’écran (13). 


Le. 
ù } À 
+ D 


190 , M, AVAN Î 


L'approximation de Born est valable si Z/1376 < 1. ‘Æ 
Dans le cas relativiste limite, et dans l'hypothèse d’un effet d'écran 
total des électrons atomiques, la section efficace de matérialisationt 
tend vers la valeur asymptotique : ê 


cn. 1 Log (1882-15) — 2 | =5. | P Log (1832-17) — EN 
où : | 
Hire 4 
137 


La composition deS émulsions G; donnée par la maison Ilford conduit 


à un 2? — 455,48, soit (Z2)"2 — 21,960 6—2,64.107% cm?. i 
Si l'effet d'écran électronique est négligeable, la section efficace dé 
matérialisation est une fonction logarithmique de k = hy : 


20 2x 109 à 
= 0 — — $;°. 2 
L 9 8 Mec? ka \ 
Enfin, dans les cas intermédiaires, l'influence sur os de l’effet d’écra 
est déterminée par la quantité : d 
1 1 
MeC® I 
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LES 2 VTT d(1 — ©) Z 


“ 


,[Y> 1: effet d'écran négligeable, 
= | y & 1 : effet d’écran important, 
y = 0 : effet d’écran complet. 


OP ER ET 


, E, étant l'énergie totale du positon. 

Les prédictions de l’approximation de Born ne sont pas parfaitement 
réalisées dans les éléments lourds. Cependant la réduction qui en 
résulte sur la section efficace de rayonnement de freinage est négligea® 
ble. Mais par contre, pour la section efficace de matérialisation o,./les 
valeurs précédentes doivent être corrigées, en soustrayant un terme de 
correction coulombienne. L’approximation de Born est symétrique p 
rapport au négatun et au positon. En réalité, l'action du champ cou: 
lombien du noyau sur les électrons de la paire créée tend à retenir le 
négaton et à repousser le positon. à 

Le terme de correction coulombienne a pour expression, d’aprè 


1 


A5 .5.f{2) & 

= | 

2e L AZI ET, | 
DER EE a = % sa 
V=E=T [ 


E= (1 + a)! #4 0,20206 — 0,0369a? + 0,0083at — 0 ,o02a$. 


m1 > TOR 
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4 
12: 


e + 2 \ . 
- Pour a petit (a — : correspond à l'uranium) : 


M2 00: J(Z)=Ax;2021a", 


lapproximation de Born introduit donc une erreur proportionnelle à 
(Z/137). 

Dans le cas du plomb la réduction As sur 5, atteint 10 p- 100. 

Nos émulsions nucléaires étaient exposées sous 15 cm de plomb; 
dans cet écran l'équilibre est établi entre Ia composante pénétrante et 
la composante molle. Une réduction coulombienne de 64 voisine de 
“o p. 100 conduit à prévoir une modification du nombre de photons de 
grande énergie par rapport au nombre d'électrons, de sorte que : 


Ne == (9/7)Nétectrons- 


Par contre, dans le cas de la matérialisation des photons dans les 
émulsions, la modification due à la correction coulombienne est infé- 
meure à 1 p. 100. Nous pouvons donc la négliger et utiliser les don- 
nées de Bethe et Heitler dans le cadre de l’approximation de Born. 

” La connaissance de la section efficace de matérialisation des photons 
dans les émulsions nucléaires permet, à partir de l'étude des paires 
d'électrons enregistrées dans les émulsions, de remonter au flux de 
photons en équilibre avec les mésons w. 

* Ainsi le dispositif expérimental utilisé n’est pas adapté à la vérifica- 
tion directe de la théorie de Christy et Kusaka et à la détermination de 


la section efficace de production de photons par les mésons y, le flux, 


étant lié à un processus de développement en cascade dans le plomb. 
Mais l'étude des paires d'électrons créées dans les émulsions, nous 
conduira à une analyse globale du flux de photons aux diverses pro- 
fondeurs de nos expériences. 

\ 


g $ 3. — Détermination du flux de photons 
équilibre avec la composante pénétrante aux profondeurs h, et h.. 


à 


ReT'ai déterminé expérimentalement la fréquence et la loi de distribu- 
ion des énergies de paires d'électrons observées dans les émulsions. 
J'écris, suivant la méthode de Baroni, Borsellino, Milone, Scarsi. 
Vanderhaeghe (9) et Hintermann (32) (étude des paires d'électrons en 
altitude : Pic du Midi, Mont Rose), que le spectre différentiel des 


paires d'électrons d'énergie totale comprise entre k et X+ dk est: 


s(k)dk, normalisé de telle manière que l'intégrale [stodk soit 
LL” 4 à 5 


égale au nombre total de paires observées pendant le temps T, dans un 


volume V d’émulsion Se s(k)dk = N. 
E re (] 


À 


ls 
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? 
La loi de distribution des paires, par centimètre cube d’émulsions 
et par seconde d’exposition, est donc : ? 


NCp 


SEk)= ———>——. 
vr |. s(k)dk 
0 


N, nombre de paires observées. 

C, est un facteur de correction qui a pour but de faire interveniré 
l'efficacité de l'exploration. Pour k, > 20 MeV et pour une explorations 
conduite systématiquement par deux observateurs, cette efficacité est. 
voisine de 1 ; en effet, une paire d’électrons échappe d’autant moins à. 
l'observateur que son angle d'ouverture est faible et par conséquenth 
que son énergie est aide. D'autre part, les paires de faible énergie 
ont un angle Éottertgre élevé et se présentent expérimentalement” 
comme un électron unique qui subirait une diffusion simple à grands 
angle. Le fait de prendre 4, > 20 MeV réduit donc l’introductionk 


s(k)em—#MeV—!. 


d'événements parasites. j 
Si nous admettons que l’efficacité est totale, C, 1 et Ny = = | 
S(k), loi de distribution des paires d'électrons, est liée à g(k), loi des 

distribution différentielle des photons par : ! 

k)— 4.9) ni.em-5.MeV-1, 


n; est le nombre d’atomes par centimètre cube d’émulsion de l'élément 
de nombre atomique Z;. | 

Soit 5,(k) la section efficace de création d’une paire dans cet élément 
par un photon d’é énergie k. La section efficace moyenne de matérialisa-| 
tion des photons d'énergie k dans l’émulsion est : | 


nsc) 


2 
ss 
] 
Q 
ë 
ét sf Pt Dh D D à jdn pds 


la somme est étendué à tous les éléments de l’émulsion. 
D'où : 
S(Æ) 
. g(k)= son, em. sec !.MeV—. 


En; =8,17.10°? atomes cm-* pour l’émulsion Ilford G:. Sion néglige, 
l'effet d'écran électronique, (x) est donnée par : 


a(h) = Log RUES 
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|: Mais nous devons tenir compte d’une légère réduction de s(k) due à 


| 4 
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à 4 
… 


F 
r 


un effet d'écran partiel des électrons atomiques. Pour un atome de 
Fermi-Thomas, l'effet d'écran est défini suivant Bethe et Heitler, par la 


Quantité : 

71 9 

_ : Mec” I 

} NES 177—1/3 
P Re k£ tr = 5) Z 
en: ! 

1 
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… Les valeurs de s(k) ontété calculées pourdes émulsions Ilford G4 par 


sa . Fe : ï- = : : : prets 
Baroni, Cortini, Milone, Scarsi et Vanderhaeghe (g)à partir des données 


numériques de Bethe et Heitler. 
h Enfin le spectre intégral d'énergie des photons s'obtient par l’inté- 
grale : 


LE 
| QËé— |. g(k)dk, | 

: JA , 
où Q donne le nombre de photons d'énergie supérieure à k’, par cen- 


timètre carré et par seconde. 
# 


- Valeurs expérimentales. — Niveau h,.— Les conditions expérimen- 
les et la méthode d'exploration sont exactement les mêmes que dans 
à cas des électrons de collision (Cf. $ 4, chap. premier). 


L TaBLEAU I 
AN s(k) # Ps(k) 
Nombre Nombre &. | S( Que 
de paires | de paires # U “3 zNVToËn;i 
par intervalle par MeV = 2,64. 10—% cm? 
(2) (3) (4) (5) 
19 159 3» 324 8:96 
12 T,2 1,713 5:04 
de à 0,70 O;914 3:92 
|| + 12 0:40 I; 387 3OI 
| 9 0,13 0:927 1,62 
D | 
| r50-1 000 8 0,094 0; 895 0,69 | 


| Nous avons relevé N—67 paires d'électrons d'énergie k => 0 MeV, 
ns 120 cm? d’émulsion, d'épaisseur moyenne 500 microns. Ces 


>, 


seuil suffisamment élevé, ce qui justifie également le choix de 
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paires peuvent être considérées comme statistiquement indépendantes.® 
Je n’ai relevé, pour toutes les plaques exposées sous terre et en dehors” 
des 120 cm? précédents, qu'un seul exemple de gerbe électromagnéti-# 
que comportant une quarantaine de paires d'électrons, dont le dévelop-* 
pement est suivi sur 4 émulsions. Le tableau ci-dessus (1) conduit au“ 
spectre intégral des photons Q (colonne 5). | 

Exemple : Q% représente le nombre de photons par centimètre carré, ! 
par seconde; V—6cm*, T — 123 jours. 

Nombre intégral de photons d'énergie supérieure à 20 MeV 


8,96.107 I LE: ë 

Q = érenaes X pr = M5: vr: | 

soit 69,1 photons par centimètre carré, pendant le temps T. : 
k 

Q%—6,5 + o,8.10-"photons.cm—?.sec—{, ; 


Q%— 4,1 Æ0,6.10—% photons.em?.sec-!, 
Q—= 2,2 + 0,4.10—$ photons .cm—?.sec-t, 


l'écart indiqué est l’écart-type. 
A cet écart s'ajoutent ceux dus: 
1) à l’imprécision sur le volume de l’émulsion (5 p. 100) ; 
2) à la perte possible de paires au moment de l'exploration, mais 


nous avons dit que l’efticacité pour des paires d'énergie supérieure à" 


sa dance tanins 


- 20 MeV est vraisemblablement voisine de 1. 


Afin de comparer avec les données expérimentales relatives aux élec-A 
trons isolés, et avec la théorie des cascades, j'ai précisé le flux et le } 
spectre intégral d'énergie des photons au-dessus de 30 MeyY. 


D on 


Flux de photons. — Une plaque horizontale de : dm? reçoit done* 
en / mois (4 350 + Goo) photons d'énergie supérieure à 30 MeV, pour. 
70 000 mésons ou particules relativistes non résolubles par rapport: 
aux mésons {L, Soit : 


cat à Été. 


(6,2 H 0,9) p. 100 de photons au-dessus de 30 MeV 


PE” 


Spectre. — Le spectre intégral des photons apparaît comme un spec- 

tre de puissance en A-(:77-018, $ 
Cette forme du spectre est effectivement prévue par la théorie des 

cascades, approximation À de Rossi et Greisen (38) valable pour un 


k —3o0o MeV. 


_ Si on ajoute aux 48 paires résultant d’une exploration systématique 
22 autres paires trouvées au hasard de diverses recherches — et qui ne 
peuvent donc servir à l'estimation du flux de photons incidents — on 
obtient un spectre intégral d'énergie des photons en 4=t#+#0410, | | 
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in k 
… Niveau h:. — Nous avons relevé N —3;> pai 6 1 éri 

À 2. s relevé N —37 paires d'énergie supérieure 
! Pa ; CRE " 

à 20 MeV pour 500 cm d émulsion, soit 25 cm°. Le tableau suivant (Il) 
permet de définir le spectre intégral des photons. 


Tagzeau Il 


AN s(k) | 
4 Nombre Nombre "s(k) = 
ke de paires de paires 1 / Ps Q-VTo.Eni 
par intervalle par MeV ; 4 
(x) (2) (3) (4) (s) 
} CAT 
20-30 10 I 1,460 4:72 { ‘hi 
30-40 6 0,6 0,855 3:26 Nr 
40-50 5 0,5 0,651 2,41 Gi 1 
50-80 6 0,20 0,714 1,76 
4 
80-150 5 0,07 0; 522 I, 04 
6 
I50-I 000 5 0,006 O; 520 0,52 
1E 
Ï 1 
» Exemple. — Nombre intégral de photons d'énergie supérieure à 
20 MeV : 
% S I RATIO D 4 I 
2 ë QUE vr 26 Sarios — 219: Vr? 


soit 8,8 photons par centimètre carré, pendant la durée T d'exposition. 


Qw—8,1 + 1,3 107" photons.cm?.sec-", L'an 
Q5= 5,6 1,1.107" photons.cm *.sec-", 
% Q%—=3,0+0,7.107" photons cm?.sec-". $ 


Pour les mêmes raisons qu’au niveau h;, je précise la valeur du flux 
“de photons, et la forme du spectre intégral au-dessus de 30 MeV. | 
| a) Flux de photons. — Le flux de photons est égal à (600 120) par 
décimètre carré, pour 6 000 mésons y. ou particules relativistes non réso- 
- fubles par rapport aux mésons y, soit : fe 


Lu: LRO DE TORRES SRE ERT PERTE AE 


10+ 1,9 p. 100 de photons au-dessus de 30 MeV 


À Æ" 


_Divergence énergétique 
K= 100 paires d'énergie superieure à | Bav 


Loi théorique de Bethe et Heivier 


+ Loi théorique déformée par diffusion coulombienne mulLiple 
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DISTRIBUTION DES ENERGIES Q 


(Paires de malérialisalion } 


== 30 <hD < 300Mey N=-250 
dont 100 paires h.h, 

_— 300<h)<1000 Mes N. 200 

N= 100 
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DISTRIBUTION DES ENERGIES 9: 


9 > 300 Mev N = 300 


a © avec tcran 
Lois Lheriques 
b sans éran 
", 


à Fig. 14. 
DISTRIBUTION DE uv," 


|.) 48, en négligeant le terme garithmie 
| À: We 


L'hitogramme relatif à k9 >1000 Mew se 
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“ 


…. Spectre. — Le spectre intégral des photons est une loi de puissance 
en g—0,0620,20) 
k Sion ajoute aux 27 paires (exploration systématique) 19 paires trou- 


Vées-au hasard, le spectre intégral d'énergie de photons est de la 
forme fo t12Æ0,20), 


des photons sont résumées dans le tableau général (fin de la thèse). 
: Au niveau hs ai défini uniquement l'intensité intégrale des photons 
d'énergie supérieure à 20 MeV: 


: Qu—=2,60E06,9.10-".cm?;.sec-t, 

ë 

L Le graphique représente la variation de l’intensité verticale des pho- 
tons avec la profondeur. 


… Note. — La théorie quantique de Bethe et Heitler prévoit : 
4 ‘&) La loi de répartition de l'énergie cinétique des paires de matéria- 
“lisation entre le négaton et le positon : 


À j0—(E, —m,c?)/k — 2m,c? !. 


F b) La loi de distribution de l'énergie Q de la paire dans le système du 
centre de masse du négaton et du positon (cette énergie est liée au recul 
du noyau). 


+ c) La relation entre l’angle de divergence w et l'énergie totale. 
n.-Les histogrammes suivants (10 à 15) se rapportent à des paires 
d' électrons enregistrées sous terre et en altitude (envol de Cagliari, 1953). 
J'ai limité l'analyse aux énergies mesurables par diffusion coulom- 
Eine relative. Les, erreurs statistiques sur les énergies individuelles 


“sont, dans toutes les bandes d'énergie, inférieures à 30 p. 100. 


i 


CHAPITRE III 


| Triplets du rayonnement cosmique. 


$ r. — Section efficace théorique. 


L'interaction directe d’une particule chargée relativiste avec le champ 
he du noyau peut donner lieu à Fe création directe d’une paire 
négaton-positon (15). L'ensemble des trois particules : 

“4 primaire avant et après l” interaction, 
… pairee*,eT, 
pou un triplet ou trident (fig. 16): 


Toutes les données expérimentales relatives aux lois de distribution, 


semi-classique de Williams-Weizsäcker (39). 


* ton-positon dans le champ du noyau. 


5 mec? € Ve Be Æ MeC?Y 
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(Ce terme est également appliqué à l'événement résultant de la maté 


rialisation d’un photon dans le champ d’un électron. Dans toute notre 


étude nous envisageons exclusivement la création directe de paires pab 
des particules chargées.) CESSE 
, A « : A , sean S: ERAT Le 2 h dé 

La création directe de paires peut être étudiée à partir de la méthode 


n“ 


_ 


x 


E 

Considérons une particule chargée de masse au repos M, d'énergie 
totale E, se déplaçant avec une vitesse voisine de celle de la 
lumière (E/Mc?—}>- 1). Le champ coulombien de cette particule est 
identifié à celui d’un flux de photons virtuels À (k— Av) et son inter 
action électromagnétique avec un noyau atomique au repos est équivas 
lente à celle de ce flux de photons. Bohr, Williams et Weizsäcker ont 
calculé le spectre différentiel N(k,E)dk des photons associés, soit: M 


N(k,E)dk == (Log E/k — 0,38). dé, | 


a étant la constante de la structure fine. | 
Un des photons # peut être diffusé par la particule au repos et se 
trouver déplacé du spectre des photons virtuels de la particule relativiste 


pour donner lieu à un processus de matérialisation en une paire néga- 


E_ et E, : énergies totales du négaton et du positon. Les paires pro: 
duites sont de faible énergie et le mouvement de la particule incident 
peut être traité du point de vue classique, sa trajectoire n'étant prati- 
quement pas modifiée. | 1 

Dans ce cas Bhabha (15) a déterminé la section efficace de création 
directe de paires par une particule chargée relativiste : 


ù 
ARS, 28 roZ \ 2 3 ; 

Fa =<È(s) Log Y: 

20 mCy <E-, E, € Mc. 


Les paires produites sont de grande énergie. "CT 
Supposons que le noyau heurté ne subisse qu’un faible recul. Le pro: 
cessus de matérialisation s’analyse dans le système opposé de Lorent: 
où la particule actuellement au repos M’ est supposée en mouvement 


2 1008 
À 
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à 

tandis que la particule relativiste M est supposée au repos, on considère 
alors le flux de photons virtuels k de la particule M’ et leur diffusion 
par la particule M. Après retransformation dans le système initial, les 
paires créées ont une énergie comparable à E. 

Dans ce cas la section efficace est : 


f 1 f/roZ\? 
, = 7 (2) Log”? Y: (1) 


… Dans les cas intermédiaires, où les particules M et M’ subissent de 
"grandes variations d'énergie, on peut obtenir une approximation suffi- 
Sante en ajoutant les deux contributions A et B. 

; - Nous remarquons que les sections efficaces ç4 et sy ne dépendent pas 
explicitement de la masse M de la particule incidente, mais unique- 
ment de ÿy—E/Mc?. Pour yÿ—1 000 (soit un méson y. de 100 BeV envi- 
Ton) c1/63 — 100. La contribution du processus B est:donc théorique- 
ment négligeable. Des méthodes d'intégration plus précises à partir de 
la section efficace différentielle de Bhabha ont permis à Block. King et 
Wada d'obtenir une expression plus exacte et plus générale de la sec- 
tion efficace, valable quelle que soit l'énergie E_ + E; — W de la 
paire créée (16) soit : 


Te 8 (roZ\? bh 

D "(er tes 

+ (Ÿ + Ÿ Log 2 — 3 Log’ 2) Log y 

| — + = À Log 2 — À Log 2 + 2 Log* 2 +. | 
é 

# $ 2. — Triplets à primaire électronique. 


” La composante électronique, en équilibre avec le rayonnement péné- 
“trant aux grandes profondeurs, apporte évidemment une contribution 
à la création directe de paires dans nos émulsions. Afin de préciser 
l'importance de cette contribution, j'ai d’abord étudié la section effi- 
ace de création de triplets par les électrons et le spectre d'énergie des 
paires ainsi créées. 

® Nous avons sélectionné dans des émulsions provenant de l’envol de 
Cagliari (juillet 1953) les triplets émis suivant une branche de paire 
d'électrons. RTE es 

… Le point d'émission de la paire sur la trajectoire incidente est 
observé au contraste de phase qui nous permet d'identifier avec plus de 
certitude un pseudo-triplet issu de la matérialisation d’un photon du 
rayonnement de freinage au voisinage immédiat de la trajectoire du 
primaire. Les 29 triplets retenus résultent d’une production directe de 
paires par un électron. 

Eur. de Phys., 13° série, t. 8 (Janvier-Février 1958). 11 
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Connaissant avec certitude la nature du primaire, nous 1 
déterminer le libre parcours moyen de création de triplets par les élec 
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Notations : 

E, énergie en MeV, 

» E,, E; désignent les énergies de la paire incidente, 
… FE; EF, E,’, celles du triplet. 


” Nous avons calculé d'autre part : 


DISTRIBUTION DES ENERGIES Q 
Création directs de paires par les massnsu 
sous terre N,61 
= Création directe des paires par las 
électrons  N=41 


CRsparlition équivalente en Q ) 


ele: 


ARE 


SUN TES 
D et ir | 


\ 


ô 


ÿ D M Éh A ET Es 


s 0, 


4 “ro les angles w, et w; que forment les électrons e; et e; du triplet 
vec l’électron primaire ; | Lo: 

? 0 la divergence énergétique des deux secondaires en fonction de 
ur énergie totale : 0 — Ei/E + E2.E désigne l’énergie la plus 
‘aible ; À LA 
». 3 l'énergie Q des électrons e, et e: dans le système de leur cen re 
“de masse (suivant la notation du chapitre TEEN UAR | 

_ L’histogramme 17 représente la loi de distribution de la diver- 
wence énergétique des deux secondaires. : À 

L L'histogramme 18 donne le spectre différentiel d’énergie des 


i 
x 


+, nn. de Phys., 13 série, &. 3 (Janvier-Février 1958). IT 


_ vraisemblance) est donnée par : 
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paires d'électrons créées par un électron primaire (spectre intégral en 
W-047-2014 de o à 200 MeV ; W—E, + E:). 

L’histogramme 19 est relatif au bilan Q. 

Il est intéressant de remarquer que les histogrammes 17 et 19 ne 
différent pas essentiellement des lois de distribution des paires de 
matériahsation des photons et sont conformes aux théories quantiques 
de Bethe-Heitler et Borsellino. e 


Ÿ 


Remarques. — Une incertitude subsiste sur l'identification de 1 
paire créée par rapport à la particule A’ (primaire après la création de 
la paire). Nous avons choisi dans la collection des trois énergies mesu= 
rées par diffusion, les deux valeurs qui se rapprochent le plus de I& 
relation angle-énergie, compte tenu de la fonction de divergence (a} 
donnée par Borsellino : : 

2 
WE, E: © Fe 5 P(a). 


t 


$ 3. — Section efficace de création de triplets par les électrons. 


TT ST VS 9 


LI 


Nous avons réparti les 29 triplets émis, suivant une branche de pairé 
‘électrons et résultant d’une exploration systématique en deux bandes 
& + 


d'énergie : 


19 de 0.8 à 10 BeV. — Les 19 triplets retenus dans ce domain 
d'énergie se rapportent à une surface d'observation S —6oo cm?. Pour 
estimer la longueur totale Y d'électrons de paires suivis dans S, aouË 
avons mesuré directement toutes les longueurs et les énergies d | 
électrons de paires repérés dans s — 30 cm°. Les 120 électrons de p | 
res situés dans la bande d'énergie de 0,8 à 10 BeV et observés dans $ 
ont une longueur y—#42,5 cm. Ils donnent lieu à l’émission de deux 
triplets. ; 

Les 19 triplets correspondent ainsi à 20 X 42,5, soit (850 + 80) cr 

L'erreur indiquée est due à l’extrapolation des mesures de longueur 

La valeur vraie du libre parcours moyen (méthode du maximum dé 


cn + 
== —4},8 EE stem: De 
La méthode des parcours potentiels de Annis, Cheston et Din 
koff (7) que nous avons utilisée dans (5) donnerait : J 


L° 


\ 


n 
Anita tYX,. exp — : it 
a 
[l 


INTERACTIONS ÉL = n. He = RTS RARE A 
L RAGTIONS, ÉRECTROMAGNÉTIQUES DES MÉSONS LL SOUS TERRE 165 


où X, est la longueur observable rélative au triplet 7 ; X, >= À est le 
“Parcours potentiel. Et 

Ro n>8, Block, King et Wada (16) uülisent la relation simpli- 
_fiée : 


ke (1 + 10e) 


e qui conduisait pour ñn— 19 à : 


D En réalité cette méthode introduit une légère perturbation pour le 
dernier événement observé qui ne vérifie pas : X, = À, condition d’ap- 
plication de la formule d’Annis, Cheston et Primakoff. Il semble préfé-. 
rable de retenir la valeur du libre parcours moyen du maximum de 
vraisemblance identifié avec : 


cu Y ? 
À}; 44,8 +4,27) em. (3) 


0 


- 4,2 représente l'erreur d'extrapolation. 
. L'écart-type sur 44,8 est 44,8/V/19 —tr0,29, d'où: 


LENS EE CT, dt Ch. 


ni né re 66 See Der SAT à 


- En réalité, nous devons envisager la présence éventuelle parmi les 
29 triplets analysés, de pseudo-triplets non résolubles, la: conversion 
du photon de rayonnement de freinage s’effectuant à l'intérieur des 
limites de résolution spatiale (0,2 y) ou de la dimension des grains de 
émulsion (+ 0,2 up). Dans l'intervalle d'énergie envisagé, 
Block et King (17) ont démontré que 6 p. 100 des photons se 
hatérialisent si près de la trajectorre incidente, qu'il est 
impossible de distinguer les pseudo-triplets ainsi créés des 1 4 
(tridents » issus d’une production directe dans le champ du ! /i 
noyau. La fréquence des pseudo-triplets non résolubles croît di + 
lapidement avec l'énergie de l'électron primaire et atteint 11 i 
70 p. 100 au voisinage de 100 BeV. Elle affecte sérieusement ÿ ' 
és mesures de section efficace faites sur les « jets » (Kaplon et ju 
LI 13 ER EAN 
> Pour l’ensemble du spectre (de 0,1 à 10 BeV) nous avons (14 
bservé au total 82 pseudo-triplets résolubles pour (19 + 10) 
fiplets. Nous adoptons la même définition que Block, 
ing et Wada (16). BE 
- La distance latérale r de l’origine de la paire d'électrons à la traJec- 
dire du primaire est inférieure à 20 microns. L'histogramme des 
aleurs de r est analogue à celui de Block, King et Wada et conduit au 


{ 
\.! 
! 
! 


ÿ 
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j 


Fig. 20. 


nème pourcentage d'événements non résolubles. Les 21 triplets reçoi- 
# ainsi une contribution probable de 82 X 0,06 + 4,9 pseudo-tri- 


M 
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plets non discernables ; dans la bande d'énergie de 0,8 à 10 BeV.1es 
nombre probable de triplets vrais est donc : | 


et : 


Cette valeur X correspond à une section efficace 


AR 5 | —95 2 À 
N7— | 2,4 + 0,65 ! 10—*° cm?/noyau. 


l 


N—8,17.10 atomes/cm* pour les émulsions ford G;. L'énergie 


moyenne Fe primaires est : E + 3,5 BeV. 
La section efficace théorique correspondante de H. J. Bhabha (15), 
modifiée par Block, King et Wada est : 
ph == 5% 107 50m 440,0, BeèVe | 
20 de 0,1 à 0,8 Bev. — Nous avons observé n — 10 triplets pour une 
longueur totale d'électrons de paires : Y — 3 520 + 300 cm, soit : 


1 
4 


Az! 352 30 | cm, 


l’erreur indiquée étant l'erreur d’ extrapolation ; l’écart-type pour n — ro 
‘est 111,4 et : 


À } 352 115 | cm, k 

la section efficace est donc : | 
PER Er AA à 11 | ro cm? par noyau | 

8,17 x 352 D \ P Y ‘ 


pour une énergie moyenne des primaires de 250 MeV. Dans ce don 
d'énergie, la contribution des pseudo-triplets est plus faible et n +2 
pas les mesures. 


La section théorique de Bhabha pour une énergie moyenne Le V élecs 
tron primaire + 250 MeV est : 


| 

4 

SBh —= 0,46, 10% cm? par noyau. } à 
V. 

. 

£ 


Il est intéressant de comparer nos valeurs aux résultats expérimen 
taux de : 


a) Brocx, KinG et Wapa (16). — Soit 5 — 0,93. 10—2 cm? pour uné 
‘énergie moyenne voisine de 0.4 BeV et 14 triplets créés suivant un 
branche de paire, dans des émulsions Ilford G; re à 95000 pe 


ù 
Li 
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b) KapcoN ET KosmiBa (34). — Les valeurs de Kaplon et Koshiba 
sont calculées à partir de triplets observés dans les « jets », soit pour 


des énergies moyennes primaires E + 3,5 BeV : 


G 


Er +ù 25 5] 
9,7924,9 10725 cm? 
et pour E 4,2 BeV : 

2 


À AT PETER 
G==17,87 242 107% cm}, 


… L'ensemble de nos valeurs expérimentales et de celles de Block, King 
set Wada est conforme à la théorie de Bhabha modifiée. Les légères 
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‘200 Fig. 21. 


D: 

bfluctuations par rapport aux lois théoriques s'expliquent par le fait que 
approximation de Born introduit une surestimation lorsque les paires 
“créées sont de faible énergie (voir fig. 21). 

ee Les valeurs de Kaplon et Koshiba introduisent une sérieuse difficulté 
quant à la validité des sections efficaces déduites des théories quanti- 
ques de Bethe-Heitler et Bhabha. Cette difficulté est mise en évidence 
par l'étude de Pinkau (37). Si la théorie quantique fait défaut dans ce 
“domaine d’énergie, on devrait prévoir une réduction voisine de 1,5 pour 
-la longueur de conversion des photons au-dessus de 10°-10* MeV. L’esti- 
mation statistique de la longueur de conversion par Pinkau (à partir 
“des cascades électromagnétiques dans les émulsions sans support) 
| s'oppose à cette réduction et la valeur trouvée est conforme à la théorie 
‘quantique habituelle. 
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* 

Nous pensons, suivant Block, King et Wada, que les valeurs deë 

Kaplon et Koshiba peuvent être affectées d’une surestimation due : 

— à la très grande difficulté de déceler l’influence des pseudo-triplets® 
non résolubles dans le cas des « jets » ; 

—— à une sous-estimation éventuelle de l’énergie des « jets ». 


«pds fe CRIE 


Spectre intégral. — Nous avons déterminé le spectre intégral des 
paires d'électrons créées directement par des électrons cosmiques en 
grande altitude. Î 

Pour les paires d'électrons enregistrées en grande altitude, le spectre. 
intégral est de la forme : 


W#204 de o à 200 MeV ; 
W-0704018 au-dessus de 200 MeV. 


PLIS de. Pre 


% 


Ces deux spectres peuvent être comparés à la loi en Es” obtenues 
pour le spectre intégral des électrons en grande altitude par Carlson M 
Hooper et King (20). 


$ 4. — Section efficace de création de triplets 
par les mésons & aux grandes profondeurs. 
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Les histogrammes 22 èt 23 relatifs à 3o triplets du niveau 
hy—— 300 m d’eau (22) et à 31 triplets du niveau À: — — 580 m 
d’eau (23) représentent la distribution des énergies totales E, + E: des 
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Loi de distribution en energie des paires 


creses directement par les mesons u 


Niveau h, N=:30 
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paires créées, mesurées par diffusion coulombienne multiple. Nous 
avons exclu de cette statistique 12 autres triplets relevés au cours de 
_même dépouillement et dont le primaire, identifié par mesure de diffu- 
| d'iNRs {5 caractérisé par son origine (br 
 — /, au niveau ;; 

— 8 au niveau h. 

| La comparaison des histogrammes relatifs aux électr 
“mésons p (18, 22, 23) montre : 


anche de paire) 


ra 


ons et aux 


k Lot de distribution en energie des paires 

T 2 créces directement par les mesons A 
4 
4 Niveau b, N= 31 
| 20) 
; 
2 
E 
< 
+ 
!] 
> \ [] 
s a E LE +E Mer 
< Fig:.23. 
Pl cd 2 » # 
» a) que les paires créées par les mésons y sont concentrées dans la 
- 


région de faible énergie, suivant les prévisions théoriques de Bhabha. 
… (54/65 © 100 pour des mésons y de 100 BeV, cf. p. 38) ; 

 b)que le nombre probable de paires créées dans la bande d’énergie 
de o à 200 MeV par des électrons extrêmement relativistes non identi- 
fiables, en plus des 12 cas signalés précédemment, est très faible. 

* D'autre part, cinq exemples seulement de pseudo-triplets ont été 
enregistrés, où la distance latérale 7 de l’origine de la paire à la trajec- 
toire du primaire est d’ailleurs supérieure à 10 microns. La probabilité 
de conversion d’un photon au voisinage de la trajectoire du méson {s et 
à l’intérieur des limites de résolution spatiale du microscope (pseudo- 
triplets non résolubles) apparaît donc expérimentalement négligeable. 
. Les 30 triplets du niveau h, — — 300 m d'eau correspondent à une 


longueur totale de mésons y relativistes (y compris 5 p. 100 au maxi- 
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mum d'électrons, de protons ét de mésons + relativistes non discer= 
nables) (8) : 
SL — (5 470 + 150) cm pour S — 120 cm? 


de surface d'émulsion dépouillée. 
Le libre parcours moyen est : 


A — (182 + 33) cm d'émulsion G; 


et la section efficace : 


(Gr)y 0,66 0; ra} Lo Cm" 


par noyau d’émulsion. î 
L'erreur indiquée tient compte des fluctuations statistiques et de 
l'erreur d’extrapolation sur la longueur EL. ; 
Nous avons effectivement mesuré le flux de mésons sur une sur= 
face s —°2 cm? : 


(ZL), = 91,2 cm (3). à ë 

De même au niveau h; —— 580 m d’eau, les 31 triplets sont rela= 
tifs à : ï 
2L = (4 375 Æ 125) cm pour S— 500 cm° 

d’où : 2 


X= (141 Æ 24) cm 

et; 4 
(sr), (0,86 H 0,16) 10% cm? 
À 


par noyau d’émulsion. | 
Les valeurs théoriques correspondantes sont, compte tenu des correc: 
tions d'ordre supérieur de Block, King et Wada (16) et du spectre 
d'énergie des mésons u : 
à — 300 m d’eau : 6 — 0.00. 10? .cm?, 
à — 580 m d’eau : 6— 0,82. 10° cm?. 
L'utilisation de l’approximation de Born doit introduire une suresti: 
mation de la section efficace théorique lorsque les paires créées sont dé 
faible énergie. A 
La concordance des valeurs expérimentales et théoriques s’oppost 
seulement à ce que cette surestimation ait une grande amplitude 
conformément aux prévisions théoriques de Davies, Bethe el 
Maximon (2/). | 
Fowler et Peaslee (26) ont démontré que l'influence d’un momen 
magnétique anormal des mésons y: se traduirait pat une section efficac: 


anormale : 
Ô*E : | 
G5 —= Gnormal X Ve 


Pre : 
moment à | 1 
( magnétique total : } 1 + 2Mc}° 


[NTE CTIONS. ÉLECT EAU HSE SENTE J ARE Te 3 
; RACTIONS ELECTROMAGNETIQUES DES MESONS Le SOUS TERRE 171 


- En principe la création de triplets est donc plus sensible à un 
moment magnétique anormal des mésons y que la créations d'électrons 
de collision ou de rayonnement de freinage. Toutefois. nos valeurs 
“expérimentales, bien que légèrement supérieures aux valeurs théori- 
ques — elles-mêmes surestimées du fait de l’approximation de Born — 
ne permettent pas de conclure à l'évidence d’un moment magnétique 
“anormal des mésons w. Nos valeurs, comme celles de Goldsack et Kan- 
nangara (27), sont conformes à la théorie de Bethe-Heitler et Bhabha ; 
nous pouvons seulement dire, suivant la remarque de Fowler (26) 
“qu'elles imposent 5 Æ 1. 


i 


$ 5. — Création directe de paires par les mésons u. 


» Divergence énergétique. 

… Transferts d'impulsions. 

…. L'accord des sections efficaces expérimentales et théoriques de créa- 
tion directe de paires par les 


-mésons & est une illustration Divergénce énergauique dis pairs crues direetament 
“de la méthode semi-empiri- RE es a 
que de Williams-Weizsäc- N= 61 
ker. Nous avons vu en effet PEAR EE 
“que le calcul de la section : PAR AUTRES 


“efficace de Bhabha repose 
sur l'identification du champ 
électromagnétique des mé- PME RESTCRE 
sons uw relativistes à un flux | | | | 
de photons virtuels. Une | | | 
“autre justification plus di- | | 
recte résulte de l'analyse | | 
des données expérimentales 

relatives à la divergence | 

“énergétique v des deux 
branches E;, E; des paires LS): 
créées directement par les 


| 
*mésons y sous terre et aux | | | 
‘énergies Q (fig. 19 et 24). | | | 
ral | 


|] 


— Torre LA 


4 Les deux histogrammes 


onduisent à des résultats Eiei | 54 
Qui ne s’écartent pas essen- RUE ME TRUE: ONE ENRS : 
hiellement des lois de distri- Pie. 24. 


-bution trouvées par les pai- 
res de matérialisation de Vo A 
photons dans la même bande d’énergie (au-dessous de 300 MeV), Les 
déformations observées : 

: 


1 


À 

a LP v. 
à Le le 
STAR Fi: 
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— excès de paires au voisinage de l’équipartition ; n 
— excès de paires à faible rauiurt Q; sont analogues à celles qui 


‘ont été mises en valeur pour les photons réels. 


L’analogie de ces lois de distribution montre directement que le. 
champ élects omagnétique des mésons y est bien équivalent à un flux de 
photons virtuels et que ce flux de photons virtuels se comporte, dans le 
champ du noyau atomique, comme un flux de photons réels (35). 


Note. — La discontinuité que nous avons indiquée dans la distribu= 
tion enr et l'absence de pseudo-triplets, signifient qu'il s’agit bien, dansk 
les phénomènes décrits comme triplets, d’une création directe dans le. 
champ du noyau, et non de la conversion au voisinage de la trajectoire; j 


de photons de rayonnement de freinage. ; 
$ 

CONCLUSION i 

4 


Nos résultats font apparaître dans leur ensemble une augmentation 


de la proportion (N./N,, N,/N,,) de la composante électromagnétiques 


sous terre, augmentation due surtout à une contribution de plus en 


_ plus importante du rayonnement de freinage et de la création directes 


de paires, tandis que la création d'électrons de collision présente unk 
effet de saturation à partir de k; — 300 m d’eau. | 
Nous avons également noté un durcissement progressif du spectres 


d'énergie de E composante électronique pour un même domaine 


d’angle zénithal. 4 

Ces deux considérations seront importantes en vue d’une étude ultéy 
rieure du spectre des mésons 4: aux très grandes énergies. 

La connaissance du flux et du spectre de photons permet d'estimer 
leur contribution à la génération d’étoiles à primaire neutre (3), (8). 

Les sections efficaces expérimentales sont conformes aux théories 
quantiques pour une particule de spin 1/2 et de moment magnétique 
normal, dans la limite de la précision statistique. Les données uso 
tatives rassemblées au chapitre IT sur les lois de répartition des paires 
négaton-positon créées directement par les mésons y, apportent une 
nouvelle justification de la méthode de Williams-Weizsäcker. 
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Troisième PARTIE. — Tension de décomposition de la cryolithe pure et des 
solutions d'oxydes donnant de l’alumine en cathode. 
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ation périodique bimestrielle. 
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- étant difficile. En effet, la cryolithe est très agressive à 990°-1 0000 C. 
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QuarRiÈME PARTIE. — T'ensions de décomposition des solutions cryolithiques 
d'oxydes ne donnant pas d'aluminium à la cathode. 


Etude des dépôts cathodiques obtenus. 

T. d. d. des solutions d’oxydes de chrome, manganèse, fer, cobalt, 1 
nickel, molybdène et tungstène. RS. 

T. d. d. des solutions d’oxydes de titane, de vanadium, de mi0- 
bium, de tantale ét d'uranium. 

Applications des mesures de t. d. d. des oxydes simples : t. dd. 
de quelques oxydes composés. 


RÉSUMÉ ET CONCLUSION. 


BiBLi0GRAPHIE. 


INTRODUCTION 


Le seul procédé d'obtention de l’aluminium industriel est celui qui 
consiste à électrolyser un mélange fondu d’alumine et de cryolithe. 
entre électrodes de carbone. Le bilan total de l’électrolyse équivaut à 

£ 


la seule décomposition de l’alumine suivant le schéma : 
ALO, + 2A1+ 3/20. 


L’oxygène formé attaque le carbone de l’anode et il se dégage un 
mélange xCO + yCO: à proportions variables suivant divers facteurs. 
L'électrolyse des bains industriels se fait aux environs de g50° C,. 
alors que la cryolithe pure fond entre 1005° et 10159 C (44) et (27). 
Pour rendre ces bains plus fluides et moins denses (afin que l’alumi- 
nium fondu à la température de travail puisse se rassembler au fond 
de la cuve d’électrolyse), pour agir aussi sur leur conductibilité, on 
\ajoute soit du fluorure de sodium, ce qui donne les bains dits basi- 
ques, soit du fluorure d'aluminium ce qui donne des bains dits acides) 
ces dénominations se trouvant justifiées par le fait que la cryolithe est 
un fluo-aluminate de sodium AIF;Na;. On ajoute aussi parfois d 
fluorure de calcium. ps! 
Pour expliquer cette électrolyse de l’alumine dissoute dans la cryoli- 
the, une suite d’hypothèses a été faite, hypothèses contradictoires le 
plus souvent, et qui s'affrontent les unes les autres : les hypothèses de 
bases sont en effet fragiles car les faits d'expérience destinés à 1 
appuyer sont rares, et fragmentaires le plus souvent, l’expérimentation 


et il n’y à guère que les corps simples à points de fusion élevés tels 
-que le carbone ou certains métaux pour ne pas être attaqués : la cryo 
lithe dissout presque tous les corps encore stables à 1.000° C. Il faut 
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r 
cependant attendre la thèse de M. Rolin (44) pour voir une étude sys- 
tématique des solutions cryolithiques d’oxydes, utilisant cette propriété 
emarquable de la cryolithe fondue d'être un sclvant presque univer- 
sel. La comparaison des résultats obtenus par cryométrie pour ces 
diverses solutions donne de multiples renseignements, et uniquement 
“par les mesures cryoscopiques qu'il a faites, M. Rolin est parvenu à 
“montrer que la cryolithe fondue était dissociée au moins en ions 
“(AIF;)—, F—, Nat, alors que l’alumine dissoute est dissociée en ions 
2Al+, O-- et (AlO;)", tout ceci se traduisant par diverses réactions 
“d'équilibre. Après M. Rolin, G. Petit (13) montra l'influence de l'élec- 
“tropositivité du métal engagé dans l’oxyde dissous : M. Rolin avait 
“trouvé que les oxydes du type M,0; étaient ionisés en trois particules, 
“et G. Petit montra que La:0, donnait non plus 3 mais 5 particules. 
“Par la suite, en faisant la cryoscopie de la chromite, j'ai pu rattacher 
loxyde de chrome au groupe des oxydes M:0, qui sont tous ionisés au 
“moins en 3 particules (28). Récemment, M. Rolin (45) a trouvé, tou- 
‘jours par la cryoscopie, que CI,AI dissous dans la cryolithe était ionisé 
non pas en 4 mais en 3 particules ; il a pu en déduire ainsi que la 
“cryolithe fondue contient des ions Al*+. Tous les résultats obtenus par 
“cryoscopie au laboratoire se trouvent réunis dans un article de 
G. Petit (35) ; s'appuyant en particulier sur le critère de Mme Darmois- 
Sutra (49), G. Petit donne un schéma de structure probable d’une 
pu d’alumine dans la cryolithe : 


À | [FAIT Naÿ + F4 F;AI + 3F— + 3Na* 
j 4 
OAI +0 2 (A1O)* + O= AE VE 
s 4 
O (AIO+) 
ANUS 2" LAID, CE AlO)* 
# 
AI*+ + 0= | 


% Le présent travail a été entrepris pour étendre l'étude des solutions 
“cryolithiques d'oxydes par des mesures de tensions de décomposition 
“le telles solutions. 

Ce mémoire comprendra quatre parties : 


* Dans une première partie, nous décrirons l'appareillage expéri- 


« Dans uné deuxième partie, nous donnerons la tension de décomposi- 
“ion des solutions cryolithiques d’alumine, et nous discuterons la 
“méthode que nous avons suivie. 

” Nous étudierons dans une troisième partie la cryolithe pure et les 
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résultats nouveaux concernant l'effet d’anode, et nous verrons que les. 
solutions d’oxydes de métaux plus électropositifs que l'aluminium 
donnent, par électrolyse, de J'aluminium à la cathode et de ce fait, ont” 
une tension de décomposition identique à celle des solutions cryolithi- 
ques d’alumine. 

Dans une quatrième partie enfin, nous donnerons les tensions des 
décomposition des solutions d’oxydes ne donnant pas d'aluminium à la. 
cathode, et quelques applications de ces mesures à l’électrolyse de solu-* : 
tions d'oxydes mixtes tels que chromite ou ilménite. L: 


L 


PREMIÈRE PARTIE 


Appareillage expérimental. 


"Cet appareillage comprend trois parties principales : 
— le four et son alimentation, 
— le circuit d’électrolyse, 
— le contrôle et la régulation de la tempé:ature. 


L: 


PE RE 


Le four et son alimentation. — Le four est absolument Sabine à 
celui utilisé par M. Rolin (44) ou G. Zarzycki (54) : tube chauffant 
réfractaire à rainures verticales dans lesquelles se logent des résistan- 
ces boudinées en Kanthal, facilement remplaçables. Il est alimenté par 
le courant force alternatif 110 V, 50 périodes, et en série avec lui, se 
trouvent 2 rhéostats, 49 ohms, 13 A dont l’un peut être court-cireuité 
par un basculeur à mercure commandé par le régulateur «te tempé= 
rature décrit plus loin. 


Le circuit d’électrolyse, — CIRGUIT D'ÉLECTROLYSE PROPREMENT DIT. — 
Nous avons utilisé plusieurs montages sur ce circuit d’électrolyse, et 
tous se sont révélés équivalents. Nous disposions, comme source de 
courant continu, soit d’une batterie alcaline fer-nickel de 12 V et 
200 amperes-heure, soit du courant 110 V continu du secteur. Pour 
l’une comme pour l’autre source, nous avons monté la cellule d’électra 
lyse, soit directement branchée sur la source avec une résistance varia 
ble en série, soit branchée sur un rhéostat fonctionnant en potentiomè= 
tre, ou encore en combinant les deux façons. La cellule d’ électrolyse 
était soumise à une tension dépassant rarement 3 ou 4 V, avec uné 

_ intensité maximum de 10 A (l'intensité maximum le plus souvent uti: 
lisée était de 8 A). Il fallait donc explorer le domaine des intensités de 
© à 10 A. Pour le domaine des pi intensités (de o à 1 A), on mon: 
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tait en série, avec la cellule d'électrolyse, une série de résistances varia- 
bles de façon continue de o à 100 ouo ohms : pour éviter de détériorer 
ces résistances de faible puissance pendant le fonctionnement aux for- 
tes intensités (il est très important, comme on le verra plus loin, que 
le circuit d’électrolyse ne soit pas coupé un seul instant pendant tout 
le temps de l'établissement d'une courbe tension-courant) ces résistan- 
ces peuvent être court-cireuitées par des interrupteurs montés en déri- 
vation sur chacune d’elles. 

” l'intensité du courant dans le circuit d'électrolyse est mesurée au 
moyen d'un compact universel Chauvin-Arnoux à plusieurs sensibili- 
tés (de o à 15 A pour les intensités maxima). Pour éviter de couper le 
circuit d'électrolyse au moment du changement de sensibilité de l’appa- 
reil, celui-ci peut être court circuité par un interrupteur monté en 
dérivation comme il vient d'être dit pour les résistances. J'ai pu véri- 
fier, au moment de la livraison de cet appareil, par comparaison avec 
des appareils de mesures élalons au laboratoire de la maison Chauvin- 
Arnoux, que le compact universel donne les intensités, par exemple 
sur la sensibilité 0-15 À, à 0,01 A près, ce qui était amplement suffisant 
pour notre travail. De o à 3 A, en changeant la sensibilité de l’appa- 
reil, on a les sensibilités à 0,002 A près. 

“_ La tension aux bornes de la cellule d’électrolyse est contrôlée par: 
un voltmètre à grande échelle de o à 10 V, et mesurée avec précision 
au moien d'un potentiomètre AOIP mesurant les tensivns de vu à 20 V 
‘par plots avec variation minimum de 1 mV entre 2 plots. Ce potentio- 
mètre sera décrit plus bas au paragraphe « Mesure de la tempéra- 


ture ». 


à LA CELLULE D'ÉLECTROLYSE ET LES ÉLECTRODES. — a) La cellule d’élec- 
“rolyse. — La cellule d’électrolyse est un creuset en graphite pur qua- 
dité spériale AGX des établissements Savoie-Acheson. Ce creuset cylin- 
drique de 100 mm de hauteur, 50 mm de diamètre extérieur, 4o mm 
“de diamètre intérieur, contient le bain à électrolyser. Il reçoit ainsi 
üne charge de 160 g de cryolithe naturelle du Groenland, additionnée 
en général de 1/4 équivalent-gramme de l’oxyde dissous. Le creuset 
‘sert aussi d’électrode et le plus souvent, il est anode. L’amenée du 
courant d’électrolysé au creuset électrode se fait par des tôles de 
5/10 mm d'épaisseur et 15 à 20 mm de largeur, façonnées pour pou- 
voir entrer entre creuset et tube chauffant. 

- Le diamètre intérieur du tube chauffant varie d’un tube à l’autre 
Autour de 55 mm ; suivant ce diamètre, on dispose deux ou trois tôles 
Je long du creuset : les contacts des fils d'amenée du courant avec ces 
tôles sont froids. La figure 1 montre l'aménagement intérieur du four 
avec les tôles d'amenée du courant au creuset électrode ainsi que 
lélectrode centrale disposée autour du protège-couple comme il va 


j'ai choisi du tube en acier inoxydable de 4 et 6 mm de diamètres int 


alors que les vapeurs de cryolithe qui traversent le graphite comme 
: M. Rolin l’a constaté (44), s'insinuaient aussi entre le tube et le mor: 


trodes au courant 110 V continu avec une résistance appropriée, o 
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b) L'électrode centrale. — Au début de mes expériences, j'ai essayé 1 
d'introduire simultanément dans le bain deux électrodes identiques È 
constituées par deux barres cylindriques de graphite de 6 mm de dia- 
mètre, électrodes qu’il fallait évidemment changer à chaque expérience. » 
Il fallait aussi disposer dans le bain le protège-couple contenant le couple 
Pt-PtRh destiné à mesurer et contrôler la température du bain. Mais” 
creuset et protège-couple sont des conducteurs : des lignes de courant - 

ouvaient alors se fermer sur eux, en les faisant servir d’électrodes: | 
intermédiaires (10). De plus, la trop faible distance séparant ces élec- 
trodes favorisait la diffusion des produits de l’électrolyse d’une élec-w 


#7 Adtté 


\ Tôles damenee du 
courant au creuset 


D VA) Plaque damiante 


FSeNE 
F 9 se et protège couple 


1 


tétine tarte ntinu tentait de ben ten triage à mad pete À M vu 


Fig. 1. — Coupe du four montrant les tôles d'amenée 
du courant au creuset-électrode, 


| a 
trode à l’autre. C’est ainsi que nous avons été amenés à nous servir du. 
creuset et du protège-couple comme électrodes, ce dernier étant ane 
d’un manchon en graphite comme il va être dit. | 
IL nous fallait donc, comme protège-couple, un tube fermé à une 
extrémité, de 190 mm de long au minimum et de 4 mm de diamètre 
intérieur au moins. Il ne pouvait être question de le faire au moyen: 
d'une barre de Ni, et comme je n’ai pas pu me procurer de tube de Ni, 


rieur et extérieur. e 
Au début, j'ai fermé ces tubes au moyen de morceaux de tige d'acier. 
inox aussi, de / mm de diamètre, en les enfonçant à force. Je constatai 


ceau de tige qui le bouchait, èt venaient ainsi attaquer le couple, et le 
tubes en alumine frittée qui l'isolent. Il fallut donc que je soude 1 
tube avec la barre qui le bouche. Pour cela, J'ai pris le tube bouché 
pour électrode, et une autre électrode de graphite : en reliant ces élec: 
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- fait éclater an arc de 25 A. On fait tourner rapidement cet arc tout 
- autour de l'extrémité du tube, et on obtient ainsi une soudure qui s’est 
révélée étanche pour 4 tubes sur 10. On vérifie cette étanchéité des 
- tubes, en les plongeant au préalable dans un bain de cryolithe fondue 
pendant un quart d’heure, et en constatant après refroidissement que 

la hauteur de la cavité intérieure du tube n’a pas varié. 

Le protège-couple. ainsi préparé est alors garni d’un manchon de 
graphite : c’est une barre de graphite de 16 mm de diamètre extérieur 
- et de go mm de haut, dans laquelle on perce, au tour, un trou de 
| 6 mm de diamètre et de 88 mm de haut. On alèse légèrement ce trou 
= au moyen de la même mèche qui a servi à percer le trou jusqu’à ce 
- qu'on puisse enfoncer à force le manchon ainsi formé sur le protège- 
couple en acier inox. Il faut cependant prendre garde que cet alésage 
» soit suffisant, car s’il ne l’est pas, au moment de l'introduction du sys- 
» ième dans le bain, le manchon éclate à cause de la différence des coef- 
 ficients de dilatation du graphite et de l'acier, mais il faut aussi que le. 
- manchon de graphite tienne sur le protège-couple. Avec un peu d’habi- 
» tude, on sait avec quelle force il faut enfoncer le manchon de graphite. 
sur le tube inox pour que ces deux conditions soient réalisées de façon 
_ satisfaisante. 
or On peut alors vérifier que la chaîne : fil d’amenée du courant, tôles 
de fer, creuset électrode, graphite de l’électrode centrale, acier inoxy- 
 dable du protège-couple, fil d'amenée du courant à l’électrode centrale, 
… n'introduit de f. é. m. parasites qu'inférieures toujours à 0,01 V quand 
» le montage est correct, donc dans tous les cas étudiés, comme on le 
verra plus loin, inférieures aux erreurs d'expérience. Pour cela, au 
- début d’une mesure de t. d. d. (tension de décomposition), quand la 
. température est bien régulière, on amène l’électrode centrale en contact | 
* avec le fond du creuset. On mesure alors la f. é. m. de la chaîne et on 
» la trouve voisine de o, en général 0,006 V. On peut aussi en faisant 
» passer un courant faible de l’ordre de 0,5 À, puis en traçant une courbe 
-tension-courant par intensités décroissantes, vérifier que cette courbe 
È est une droite passant par l’origine des coordonnées. 


Î 


> ‘ 

b- ! Contrôle et régulation de la température. — MESURE DE LA TEMPÉRA- 
 rure. — Les températures mesurées varient de 95o° à 1 050° C. Les 
“ mesures se font donc au moyen du couple Le Châtelier, platine-platine 
rhodié à 10 p. 100 de rhodium (43). M. Rolin a dit pour quelles raisons 
» il fallait utiliser un protège-couple avec ce couple dans les bains de 
» cryolithe contenus dans des creusets de graphite. Plusieurs solutions 
- s'offraient à nous pour faire des mesures de t. d. d. dans un bain à 
Ë température contrôlée, Introduire le couple le long de la paroi externe 
- du creuset entraînait un contact aussi avec la paroi interne du tube 
. chauffant, lequel est plus chaud que le bain, d’où erreur sur la tempé- 
Ë rature lue. On pouvait aussi mettre le couple avec son protège-couple 


4 


\ 


Î 
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à 
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| raisons que nous avons cru que la meilleure solution consistait à nous 


part, au potentiomètre (voir fig. 2 où se trouvent reportées beaucoup. 
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ñ 
dans le bain lui-même. Il eût fallu alors une canne pyrométrique à la 
fois isolante et inerte vis-à-vis de la cryolithe : c'est là un problème # 
parfaitement insoluble, puisque tous les matériaux isolants à cette tem- 
pérature sont attaqués par la eryolithe et que les matériaux non atta- # 
qués par la cryolithe sont conducteurs. 4 
On ne pouvait dont prendre qu’un protège-couple en matière conduc- 
trice. J'ai expliqué ci-dessus comment l’exiguité du creuset empêche # 
d'y placer deux électrodes et le protège-couple. C'est pour toutes ces 


r 


_ 


servir du protège-couple pour amener le courant au manchon de gra- 
phite qui l'entoure et qui sert d’électrode. De cette façon, le protège- 
couple est au centre du bain; l’agitation produite dans le bain par le 
dégagement gazeux à l’anode uniformise sa température : nous avons 
donc pensé que nous avions ainsi le plus exactement possible la tempé- : 
rature du bain. Les fils du coule sont isolés l’un de l'autre et isolés du # 
protège-couple où passe le courant d’électrolyse, par des tubes bifilaires 
en alumine frittée de 3,5 mm de diamètre extérieur avec des trous de 
0,6 mm de diamètre. Pour isoler plus sûrement la soudure du couple 
du protège-couple, on enfonce le couple jusqu’au fond du tube d’acier # 
inox, puis on le relève de 1 mm, afin qu'il ne touche pas au fond, mais | 

L 


qu'il en reste assez près pour être à la même température, et on le cale 


dans cette position. | 
CoNTRÔLE ET RÉGULATION DE LA TEMPÉRATURE. — Les deux extrémités 
des fils du couple sont soudées à deux fils de cuivre ; ces soudures sont 4 


È 
| 
placées dans deux tubes pleins d'huile de paraffine pure; ces tubes | 
plongent dans l’eau contenue dans un vase de Dewar, et cette eau est ! 
constamment agitée par l'intermédiaire d’un petit moteur à faible puis- | 
sance. C’est la source froide. Nous n'avons pas jugé utile de maintenir 
cette source froide à o° C par apport constant de glace dans le Dewar ; 

É 


un thermomètre au 1/10 de degré plongeant dans l’eau du vase permet 


de mesurer au cours de chaque expérience la température de la source : 
froide. Les deux fils du couple aboutissent ainsi par l'intermédiaire . 
des deux fils de cuivre aux extrémités d’une résistance de 11 000 ohms, 
d'où ils sont reliés d’une part au régulateur de température, d'autre 


de particularités du montage utilisé). 

Le potentiomètre est un potentiomètre AOIP à plusieurs sensibilités. * 
IL permet d'opposer au moyen d’un accu 2 V, une f. é. m. connue à la 
f. 6. m. à mesurer, après tarage préalable au moyen d’une pile étalon 
de 1,o1g V. Un galvanomètre mural à spot, d’une sensibilité de : 
3.107 À pour : mm à 1 m, contrôle le courant passant dans le poten- 
tiomètre. C’est la sensibilité la plus grande, c’est-à-dire de o à 200 mV 
par plots de 10 en 10 uV qui sert à mesurer la f. 6. m. du couple: 
L'interpolation entre deux valeurs de f. é. m. séparées de 10 uV est. 


! 
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S 
acile puisque sur l'échelle du galvanomètre placée à 2 m de celui-ci, 
10 HV sont représentés par une déviation du spot de 30 mm (ceci aux 
Hÿirons de g à 10 mV pour la f.é. m. à mesurer). La sensibilité 
100 fois plus faible du potentiomètre, c'est-à-dire de o à 20 V par plots 
le millivolt en millivoit, sert à mesurer la tension aux bornes de la 
‘ellule d'électrolyse. Ainsi, à tout moment, la température du bain 
Jeut être mesurée à 1/10 de degré près pui<qu'on sait qu'aux environs 
le 1 000° C, et pour le couple Pt-Pt Rh 10 p. 100, 10 uV © 10 (43). 

Lé régulateur de température est un régulateur pour couple 
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Fig. 2. — Schéma des principales installations. 


2t-PtRh 10 p. 100 de la Pyrométrie industrielle fonctionnant par tout : 
urien : c'est en somme un millivoltmètre à déviation dont la position 
le l'aiguille est repérée périodiquement par un palpeur actionné par 
In moteur 220 V. Quand le régulateur porte l'indication « trop froid », 
Lcourt-circuite par l’intermédiaire d’un basculeur à mercure un des 
leux rhéostats montés en série avec le circuit de chauffage du four, ce 
jui augmente l'intensité du courant et réchauffe le four. A l'indication 
“trop chaud », le rhéostat en question n’est plus court-circuité, l'inten- 
ité du courant de chauffe du four baisse. Pn peut alors s'arranger par 
ilonnements successifs pour que les intensités du courant de chauffe 
Wivant que le bain est « trop froid » ou « trop chaud » ne diffèrent que 
le quelques dixièmes d’ampère. Si, de plus, on amortit au maximum 
à montée de la température du four quand il arrive au voisinage de la 
empérature choisie, les oscillations ne dépassent pas + 2° de part et 
l'autre de cette température. 


. 
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DEUXIÈME PARTIE 


Tension de décomposition 
des solutions cryolithiques d’alumine 
et description de la méthode. 
Tension de décomposition des solutions cryolithiques d’alumine et des- 
cription de [a méthode. — C’est par l'étude des solutions cryolithiques 
d’alumine que nous avons mis au point la méthode qui a servi de base à 


ce travail. Les premières mesures de t. d. d. (tension de décomposition} 


sur des solutions d’alumine se sont révélées très décevantes : les t. d: di 
mesurées variaient sans qu'il soit possible de dire pourquoi. J'ai fait 
ainsi une cinquantaine de mesures qui n’ont rien donné. Ces es 
m'ont cependant permis de déterminer qu'à la température où ] 'opéraïs 
alors, c’est-à-dire 1 020° C, les courbes étaient le plus souvent régt 
lières quand ces courbes étaient établies par intensités décroissantes @ 
quand l'intensité maximum ne dépassait pas 8 A. C’est pourquoi j' 
effectué toutes mes mesures de t. d. d. en partant de cette intensité 
maximum de 8 A. 

Le hasard aidant. j'ai pu remarquer que l’histoire antérieure de 
creusets influait sur les mesures faites, et c’est en suivant ainsi un 
demi-douzaine de creusets au cours de plusieurs électrolyses successivet 
pour chacun, que j'ai pu m'apercevoir que cette histoire comptait énor 
mément. 

Dans ces expériences, chaque courbe tension-courant est établie si 
un bain neuf composé de 160 g de cryolithe naturelle additionn 
de 1/4 équivalent-gramme d’alumine. Le creuset servant d’anode, qui 
ait déjà servi ou non à une électrolyse antérieure, est soigneusemer 
nettoyé, au besoin d'abord avec une lame de couteau, puis frotté longu 
ment avec de la paille de bois, et enfin débarrassé de toute poussiè 
par passage à l'air comprimé. Chaque courbe tension-courant présen 
ainsi une partie rectiligne qu’on‘extrapole jusqu’à l’axe des tension 
ce qui donne la t. d. d. cherchée. Nous trouvons ainsi, pour div 
creusets, chaque première mesure étant faite avec un creuset neuf, 
le bain étant renouvelé pour chaque nouvelle mesure, ainsi d'ailleut 
que la cathode centrale : 


1é* creuset | 2° creuset | 3° creuset | 4° creuset | 5° creuset 


ire mesure en volts. . 1,06 1,06 1,06 1,08 À 1,08 4 
UGS AMEN TER in 1,47 1,12 1,53 | 
3 » ALL RE 2 D, r2 1,35 1593 1,39 1.330 


ARMES PSE SE =: 1,41 
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. IL apparaît alors nettement, sur ce tableau, que seules les premières 
mesures, c'est-à-dire celles faites en partant d'un creuset neuf n'ayant 
Jamais servi, d’une cathode centrale neuve, et d’un bain neuf aussi, 
doivent avoir un sens puisqu'elles semblent reproductibles. S. I. Rempel 
et L. P. Khodak (42) ont déjà remarqué cette croissance dans le temps 
de la surtension anodique : ils ont mesuré la capacité spécifique de la 
double couche à l’anode et l’ont trouvée de 15 à 20 y farad/cm? au début 
de l’électrolyse sur une anode en carbone neuve, alors que pendant et 
après l’électrolyse, elle est considérablement plus élevée. L'examen du 
tableau ci-dessus, et le mode opératoire suivi, nous apprennent de plus 
que la paroi du creuset est profondément modifiée par l’électrolyse, 
puisque le traitement mécanique subi par le creuset lors de son nettoyage 
avant une nouvelle expérience 'et sa recharge par un bain neuf ne dépo- 
larisent pas l’électrode qu’il constitue. On retrouve ici, en somme, des 
difficultés qui se présentent en électrolyse aqueuse. Nous avons déduit 
de ces expériences préliminaires le mode opératoire suivant. « 


» Mode opératoire. — Chaque expérience est faite avec un creuset neuf. 
Etant donné le prix élevé des creusets achetés tout faits, j'ai tourné 
tous mes creusets au tour, au moyen d'un outil que j'ai fait pour cet 
usage, et cela, à partir de barres cylindriques de graphite de 100 mm 
de haut et 50 mm de diamètre. Le creuset est chargé de 160 g de cryo- 
lithe naturelle du Groenland, auxquels on ajoute 1/4 équivalent-gramme 
de l’oxyde qu'on veut dissoudre. Le remplissage du creuset demande 
quelques précautions : on a pesé, au préalable, cryolithe et oxyde devant 
y prendre place. 

» On met d’abord de la cryolithe dans le creuset, et on ménage dans 
celle-ci avec une barre cylindrique, une cheminée dans laquelle on 
introduit tout l’oxyde pesé. On ajoute ensuite le restant de la cryolithe 
qu’on tasse soigneusement dans le creuset. De cette façon, l’oxyde sera 
dissous par la cryolithe (du moins y aura-t-il de fortes chances pour 
qu'il en soit ainsi) avant qu'il ait pu entrer en contact directement avec 
lè graphite du creuset : ceci est souvent très important, et j'ai pu 
remarquer, notamment pour les solutions cryolithiques d'oxyde de 
itane TiO;, que le comportement de ces solutions en creuset de gra- 
jhite était tout différent si l’oxyde avait été ou non en contact avec le 
raphite du creuset avant de se dissoudre. Dans le cas où TiO, a été en 
contact avec le graphite, le bain est recouvert d’une couche de graphite 
sffrité par le contact direct avec l’oxyde, qui laisse passer le courant 
J'électrolyse, de sorte qu’on peut croire que l’électrolyse d’une solution 
ryolithique de TiO; dans ce cas ne donne rien. 

» Ainsi préparé, le creuset est introduit dans le four et les tôles d’ame- 
née du courant sont disposées autour du creuset de façon symétrique 
lans l’espace entre creuset et tube chauffant. Quand le bain est pâteux, 
on introduit l’électrode centrale contenant le protège-couple et le cou- 


> 


délai a lui aussi son importance. 


LE) 


- 


_ que possible, on relève les intensités et tensions par points aussi rappro- 


 d’intensités assez étendu pour que cette partie rectiligne puisse être 


_ de cette droite avec cet axe est alurs appelée la tension minimum 
décomposition de l'électrolyte considéré. et on admet que c’est à pa 
- de cette tension minimum qu'une électrolyse visible peut être observée. 
Cependant, cette méthode n'est plus valable dans le cas où les électrodes 


Surtensions aux électrodes, et elle est parabolique ou logarithm 
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‘ple, et on suit alors attentivement la montée de la température. On 


amortit cette montée en coupant le courant du four pendant juste le 
temps nécessaire pour que le bain dépasse tout juste la température 
voulue. On amène alors l’électrode centrale en contact avec le fond du 
creuset, puis on la relève de telle sorte que sa distance au fond du 
creuset soit la même que sa distance à la paroi de celui-ci, ceei afin 
d’uniformiser, autant que faire se peut. la répartition des lignes de cou 
rant dans le bain. On attend alors que les oscillations de température 
ne dépassent plus 2° en plus ou en moins de la température voulue, 
après avoir réglé au préalable les intensités du courant de chauffe du 
four aux va'eurs déterminées avant, pour l'obtention de cette tempéra- 
ture. On met alors l’électrolyse en route, avec l'intensité maximum 
choisie. J'ai pu ainsi mettre ceite électrolyse en route, 3 minutes seule- 
ment après que l'électrode centrale avait été introduite dans le bain 
pâteux mais tout de même sur le point de fondre. On va voir que ces 


On laisse alors l’électrolyse préalable à l'intensité maximum choisie 
se poursuivre pendant 5 minutes. Pour électrolvser 1/4 équivalent-« 
gramme. à 8 A. il faut 50 minutes, c’est-à-dire qu’en effectuant l'élec- 
trolyse préalable pendant 35 minutes, en admettant un rendement 
Faraday de 100 p. 100, la concentration est les 13/14 de ce qu'elle était” 
Donc, dans le cas général ou l'oxyde est complètement dissous au débu 
de l’électrolyse, et sachant l'influence de la concentration sur les bains 
cryolithe-alumine (voir p. 199). on peut affirmer que cela n’a pratique 
ment pas d'influence sur la t. d. d. trouvée. 

On pisse ensuite aux mesures proprement dites : aussi rapidement! 


chés que possible. cela par intensités décroissantes, on contrôle tous 
les deux ou trois points la température du bain au potentiomètre, et or 
obtient ainsi une courbe tension-courant. M 
= Sd 

Discussion de la méthode. — En général, la méthode de mesure des 
t. d. d. consiste à tracer une courbe tension-courant par points. Da 
obtient ainsi une courbe dont une partie est rectiligne pour un domaine! 


% 


prolongée sans grosses erreurs jusqu’à l'axe des tensions : l'intersection: 
101 


sont le siège de surtensions. même assez faibles. La courbe ne p et 
plus de partie rectiligne : elle a Vallure de la fonction représentant 


Dans le cas des surtensions, et pour chaque tension, l'équilibre élec 
trode-hain n'est pas atteint lout de suite : ilest alors préconisé pour que 
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LU valeurs mesurées en chaque point de la courbe aient un sens, d’atten- 
té pour chacun de ces points que l'équilibre électrodes-bain correspon- 
di nt soit rétabli, Nous avons donc essayé cette façon de faire, et jamais 
Ainsi nous n'avons pu obtenir de courbes à allure régulière et, pour ainsi 
dire en conséquence, reproductibles, Nous avons alors opéré de la façon 
a décrite ‘ en passant rapidement d'un point à un autre, sans ons 
upér 81 un équilibre s'établit ou non, nous obtenons une courbe 


Intensités en À 


U 
»“ 

J 

2 d 

; 
| 
Tensions en V 
RDS ] 1,3 2 
l'ig, 3. — T, d, d, d'une solution ceryolithique d’alumine. 


gulière, avec une partie rectiligne très nette et pouvant être facile- 
ons expérimentales décrites sont fidèlement reproduites, cette courbe 
hant tenter d'interpréter. 


partir d'une solution cryolithique d’alumine dans les conditions indi- 
uées, Cette courbe est reportée sur la figure 3, on porte, en abscisses, 
tensions en volts, en ordonnées, les intensités en ampères. , 
La première remurque que l'on fait est que la courbe présente deux 
lignements distincts : 


PE e 


reproductible, Cette courbe a donc un sens que nous allons mainte- 


Nous donnons à titre d'exemple une courbe tension-courant obtenue 


4 


l 


Z 


ù 
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— le premier alignement va de 8 À à 3 A environ : il donne une 
t. d. d. de 1,07 + 0,01 V à x 020° C; 
— le deuxième alignement va de 1,5 à 0,08 A. Æ 


Au début des mesures de t. d. d. sur les solutions aqueuses, des 
courbes tension-courant tracées sans attendre que pour chaque point 
l'équilibre électrodes-solution s’établisse, donnèrent ainsi plusieurs 
alignements : on tenta alors d'interpréter les alignements successifs en 
donnant un sens aux points anguleux obtenus, et ce n’est que plus tard 
que l’on s’aperçut que ces points anguleux n’avaient pas de sens (32)* 
C’est la raison pour laquelle nous ne retiendrons pas le deuxième aligne= 
ment obtenu dans les courbes ci-dessus. Nous avons déjà dit aussi com* 
ment nos essais, pour obtenir des courbes où en chaque point l’équilibrè 
électrodes-bain serait atteint, avaient été infructueux. Nous ne pouvons 
pas pour l'instant, attribuer un sens physique certain à la t. d.d.mesus 
rée comme il vient d’être dit, en prenant le premier alignement de læ 
courbe tension-courant, mais si, pour chaque solution d'oxyde, on opère 
-de la même façon, il devient alors évident que le fait d’avoir des dépôts 
_Cathodiques différents, et le fait d’avoir des t. d. d. différentes seront, 
liés l’un à l’autre. Les t. d. d. ainsi déterminées, auront un sens relatif 
l’une par rapport à l’autre, et c’est déjà un premier résultat. 4 
Nous pouvons chercher aussi un sens plus profond aux mesure 
faites. En effet, traçant les courbes par intensités décroissantes, sp 
avoir laissé les électrodes se polariser 5 minutes à l'intensité maximum 
choisie de 8 À, nous pouvons représenter la tension appliquée aux bor= 
nes de la cellule d’électrolyse, soit E, par l'expression : 


1 Eo + RI + Si max (1) 


où : 


Es — tension de décomposition vraie du bain, 
RI— chute ohmique par conductibilité dans le bain, 
SI max — surtensions aux électrodes. 


à 


… E; représente donc la f.6. m. appliquée au bain pendant l’électrolys: 
à l’intensité maximum, étant bien entendu que l'équilibre électrodes® 
bain est atteint pour cette intensité. En suivant au début de l’électrolyse 
la manière dont le courant s'établit à intensité constante, on remarque 
que cet équilibre, à partir d’électrodes n’ayant jamais servi, ne demande 
que 2 ou 3 minutes pour s'établir. Le délai de 5 minutes à intensité 
maximum est donc amplement suffisant. Dans l'expression (1), E, est 
fixe, RI varie linéairement avec l'intensité maximum, S est une fonc. 
tion de la densité de courant aux électrodes, donc en dernier ressort 
de l'intensité I, et au début de la courbe, de l'intensité maximum 13 
En général, S n’est pas une fonction linéaire de J. Dans nos essais de 
tracés de courbe avec attente en chaque point qu’un équilibre électro= 
des-bain s’établisse, nous avons constaté que cet équilibre n’était pas 
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itteint encore au bout de 5 minutes, et même après 15 minutes. De tels. 
lélais, pour les intensités mises en jeu, au regard des concentrations 
mployées, entraînent déjà des variations inadmissibles de ces concen- 
rations, à cause de la décomposition électrolytique qui se poursuit. Par 
entre, ceci nous permet d'affirmer que lorsque l’on trace la courbe 
apidement, Simax présente une telle inertie que cette fonction ne varie 
as assez d’un point à un autre pour empêcher la courbe d’être linéaire 
tu début, c’est-à-dire, comme on l’a vu, de 8 À à 3 A.S reste alors 
ensiblement constant et égal à Srmax- C’est la raison pour laquelle 
Le: attribuons à la t. d. d. E, mesurée comme il vient d’être dit, la 
aleur : 


N— E 2 SI max- (2) 


Nous allons maintenant examiner les causes de variations de S dans 
os expériences. S varie avec la forme et la nature des électrodes : c’est 
burquoi dans toutes nos expériences, creuset et électrode centrale sont 
oujours de même forme, et de la même qualité de graphite AGX des 
tablissements Savoie-Acheson. Confectionnant moi-même creusets et 
lectrodes, je suis sûr que les surfaces obtenues sont toujours de même 
lature. Le facteur, forme et nature des électrodes, reste donc inva- 
pe mn 
- Dans ces conditions, Simax représente alors les surtensions anodique 
t cathodique. A l’anode, nous montrerons plus loin que l’oxygène est 
ibéré en réaction primaire, l'oxygène se combine au graphite pour 
onner un gaz xCO + yCO»:, où x ety comme l’a montré A. Vajna (51) : 
épendent beaucoup de la forme des électrodes. On peut donc dire qué 
urtension et dépolarisation à l’anode sont invariables dans nos expé- 
jences par suite de la constance de la forme de celle-ci, et il se trouve 
ustifié d'attribuer dans S la même valeur à la composante anodique 
lune expérience à l’autre. 

- A la cathode, il n’en va plus de même. Lors de multiples électroly- 
es de solutions cryolithiques d’alumine que nous avons faites, nous 
vons pu constater un phénomène curieux. Si on n'opère pas r/gou- . 
eusement comme il a été dit dans le mode opératoire ci-dessus, par 
n accident quelconque, soit qu’on ait trop longtemps à attendre un 
quilibre de température, soit que la température du bain monte trop 
aut, on peut observer un dépôt cathodique différent. En opérant sui- 
ant le mode opératoire, le dépôt cathodique d'aluminium est fin et 
renu : c’est une poussière d'Al baignée de cryolithe et cette boue 
dhère fortement au graphite après refroidissement. Par contre, si un 
es accidents ci-dessus se produit, il arrive le plus souvent dans ce cas 
ue la t. d. d. mesurée soit alors anormalement élevée : elle atteint de 
20 à 1,40 Vet, de plus, le dépôt cathodique n’est plus semblable. Ce 
épôt apparaît beaucoup plus volumineux que dans le premier cas, et 


se détache très facilement de la cathode puisqu'on peut l'effriter 
10e Ê 


nu” 
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“ 
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entre les doigts. La cathode dégage alors, en y prêtant attention, une 
odeur écœurante qui rappelle celle des mercaptans. Tout se passe 
comme si, préalablement à l'électrolyse ou tout au début de celle-ci, ur 
produit étranger au dépôt cathodique lui-même s'était déposé sur le 
cathode. Une de ces cathodes, abandonnée à l’air libre, se débarrasse 
d’ailleurs d'elle-même, en quelques jours, du dépôt cathodique qui la 
couvrait : celui-ci tombe par plaques, et sur le graphite on peut von 
une poudre grise qui se forme peu à peu. Nous avons passé cette pour 
dre aux rayons X et il n’y apparaît pas de raies nouvelles en plus dk 
celles de la cryolithe. 

On sait de plus que les raies d’un corps mélangé à un autre, dans uk 
radiogramme de poudre, n'apparaissent, tout au moins pour les raie: 
les plus intenses, que si le pourcentage dépasse environ {4 à 10 p. 10 
suivant que ce corps diffracte bien ou non. Au cours de cette attaqué 
des cathodes ainsi obtenues, on peut voir que cette attaque gagne À 
partir de points privilégiés en formant des taches : au bord de ce: 
taches une pellicule noire semble se détacher du graphite. Nous avont 
détaché un fragment de pellicule pour établir un radiogramme. Celui-€ 
montre d'abord que les cristaux sont assez gros, et on trouve en plu 
de la cryolithe, trois raies correspondant à des distances réticulaires di 
3,29, 1,60 et 1,288 À, ce qui montre bien qu'il y a autre chose que dk 
la cryolithe entre le dépôt cathodique et la cathode. Dans les travaus 
qui ont déjà été faits sur la préparation industrielle de l'aluminium i 


est question dans certains de dépolarisation cathodique, dans d'autre 


ve 


de polarisation cathodique. Ainsi, J. W. Baimakow, d’abord ave 
W. P. Maschowetz et I. C. Kil (4), puis avec N. R. Ischmajew (3) 
montre qu'il se forme sur une cathode de carbone, du carbure d’alumi 
nium, etensuite, il mesure la f.é. m. de la chaîne AL-/AIF,Na;, +A1,0;:/C 
sous atmosphère d'hydrogène ou d’argon : il en déduit une valeur de } 
dépolarisation à la cathode par formation de C;Al,. - | 

E. Grunert (18) donne une théorie de l’électrolyse de l'aluminium: 


se basant sur le fait que l'aluminium réagit sur la cryolithe pour e 


déplacer le so lium avec formation de fluorure d'aluminium (léquilibr 
entre l’aluminium et le fluorure de sodium fondus a été étudié pa 


. W. Jander et H. Hermann (22)), Grunert en déduit que, pendant l'élec 


trolyse d’une solution cryolithique d’alumine, le sodium est plus nobl 
que l'aluminium, mais que Al se dépose directement à la cathode pare 
que le sodium a une forte surtension sur l'aluminium. E. Grunert peu 
alors en déduire que, quand la température s’élève, la surtension d 
Na sur l’Al décroissant, des ions Na+ sont déchargés à la cathode et 1 
rendement du courant décroît : ceci pour expliquer le fait d’expérienc 


industrielle que lorsque la température des cuves augmente, le rende 


ment du courant baisse. 


Par contre, Grjotheim (16), avance au contraire, en se basant sur de 
calculs de thermodynamique, que dans ces électrolyses, Al est plu 
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noble que Na : le dépôt cathodique primaire de l'aluminium se trouve 
donc ici expliqué tout de suite. C’est ce qui ressort aussi des travaux 
de R. Piontelli et de ses élèves (37) (38), lesquels ont pu mesurer la 
surtension cathodique dans des bains de cryolithe pure ou additionnée 
d’alumine, ou encore additionnée d’alumine et de fluorure d’alumi- 
mium. Il ne faut pas oublier non plus qu’une possible réaction de l’alu- 
minium libéré à la cathode sur le bain lui-même constitue aussi une 
dépolarisation. Il existe enfin une polarisation cathodique de diffusion. 
1: G. Grube et P. Hantelmann (17) se basant sur le fait que le bain à 
la cathode au cours de l'électrolyse s’appauvrit considérablement en 
aluminium, montrent que la polarisation de diffusion ne peut aller 
qu'en croissant : le bain au voisinage de la cathode s’appauvrit en alu- 
minium mais s'enrichit en sodium. Cet enrichissement eu sodium 
augmente la viscosité du bain et diminue en conséquence la vitesse de 
diffusion de l'aluminium vers la cathode. Pour terminer ce tour d’hori- 
zon des hypothèses avancées pour expliquer le processus des réactions 
cathodiques, nous rappellerons les théories anciennes. K. Arndt et 
W. Kalass (2) déterminent la conductibilité des bains de cryolithe à 
concentrations croissantes d’alumine : 5 P: 100, 10 p. 100, 15 p. 109, 
20 p. 100 d’alumine. Cette conductibilité décroît linéairement quand la 
teneur du bain en alumine croît. L’extrapolation de cette droite à- 
100 p. 100 d'alumine donne une conductibilité nulle, et les auteurs en 
déduisent que l’alumine dissoute ne conduit pas le courant, et que 
c'est la cryolithe qui est électrolysée, l’alumine étant décomposée par 
des réactions secondaires. M. Rolin (46) a fait justement remarquer 
que dans les solutions aqueuses les courbes de conductibilité pouvaient 
présenter un maximum, alors que justement ici la plus faible concen- 
re étudiée est de 5 p. 100 d'alumine. P. Drossbach (14) montre à 
son tour par des calculs de thermodynamique que c’est NaF qui est 
électrolysé dans ces bains, et il en déduit le mécanisme suivant de 
lélectrolyse : 

.. à l’anode : 
à à SFR ARE 20 


3F2 — ABO:; = 2A1F; + 3/20» 


à la cathode : 


: Na+ +0 — Na 
24 


6GNa + ALO; — 3Na:0 + 2AL. 
y 


… Une réaction ultérieure, dans le bain, entre les produits secondaires 
formés AIF, et Na:O, régénère l’alumine et le fluorure de sodium sui- 
vant le schéma : 

3% 2AIF, + 3NaO — AlOs + 6NaF. 


24 


Cette idée ancienne de la non-ionisation de l'alumine et de la forma- 


; mn. de Phys., 13° série, t. 8 (Mars-Avril 1958). 13 


jai entra dust 
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tion cathodique primaire de sodium compte encore de nombreux par-" 
tisans (7) (39) et figure toujours dans l'enseignement classique (19). # 
Pour en revenir à nos expériences, nous avons montré quil était 
possible d'obtenir des dépôts cathodiques à fortes surtensions : de 0,12. 
à 0,30 V, et cela par suite de la présence d’un corps étranger sur les 
graphite, corps qui s'attaque à l'air ambiant. Dans nos expériences, il | 
semble peu probable que nous ayons une forte polarisation de diffu-« 
sion (17). En effet, A. Vajna (52) étudiant les systèmes AIF;Na; — Al:0O3, 
puis AIFS;Na; — ALLO; — AIF3, puis AIF;Na; — AO; — NaF et, 
AIF,Nas — Al20O3—CaF;, trouve que les bains à CaF> sont les plusk 
fusibles de tous, et que les bains acides à plus de 10 p. 100 d’AIF, sont 
plus fusibles que les bains basiques. 11 s'ensuit donc que, pour noss 
expériences, une solution cryolithique d'alumine devrait présenter unes 
polarisation de diffusion plus forte qu’une solution cryolithique des 
chaux (il revient au même en effet, d’après le travail de Rolin (44), 
qu'un bain contienne Al:0; + CaF, ou CaO). Il n’en est rien, même à 
990° C, puisque les t. d. d. de solutions cryolithiques d'alumine ôu des 
chaux sont identiques, aux erreurs d'expérience près, comme on les 
verra plus loin. Nous ne pensons pas non plus que dans nos expérien-» 
ces il y ait formation de carbure d'aluminium : celui-ci ne pourrait ses 
former en effet qu’au contact de graphite et c'est alors que le dépôt” 
cathodique se détacherait facilement de la cathode par attaque par l’airs 
ambiant toujours chargé d’un peu d'humidité. Nous admettrons facile-w 
ment qu’en suivant le mode opératoire décrit, nous n’avons à la cathodew 
qu’une surtension du métal déposé sur cette cathode analogue à celle” 
mesurée par R. Piontelli et G. Montanelli (38) et donc faible. :, 4 
En résumé, nous admettons donc que la tension de décomposition? 
que nous mesurons est représentée par l'équation (2), page 193 où Si max 
représente les surtensions éventuelles, surtout celles à l'anode. Nous! 
‘admettons pour l'instant, nous basant pour cela sur les t. d. d. identi-« 
ques des solutions cryolithiques d’alumine et des solutions d’oxydes® 
plus électropositifs que l'aluminium, que ces surtensions anodiques* 
sont les mêmes pour toutes les solutions d’oxydes étudiées. On voit* 
donc que moyennant ces hypothèses, les t. d. d. des oxydes obtenues* 
dans ces conditions se classeront suivant l’électropositivité des métaux 
engagés dans ces oxydes. 
Pour atteindre la valeur exacte de E,, il faudrait envisager = 

| 

| 


ou une méthode analogue à celle de K. Crjotheim (16). 


1 


d’une électrode de référence analogue à celle décrite par H. Coriou (9) 


Etude plus poussée de la t. d. d. des solutions cryolithiques d’alu- 
mine. Précision des résultats obtenus. — 1] s'introduisait souvent dans 
les premières mesures que nous avons faites des erreurs SJRCRARSESS 
dues au contact entre les tôles qui amènent le courant au creuset et le. 
creuset lui-même. De plus les tôles s’oxydent rapidement, et il convieny” 

| 
1 


N s 
\t f 24 
i / P- de Cu 
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-de les changer après 4 ou 5 expériences. De toutes les mesures faites 
comme il a été dit dans le mode opératoire, il convient d'écarter toutes 

les mesures où ce mode opératoire n'aurait pas été rigoureusement 
suivi (le test principal étant, par exemple, dans le cas des solutions 
. cryolithe-alumine, l'aspect extérieur du dépôt cathodique dont nous 
“avons parlé ci-dessus), et d'écarter aussi toutes les mesures où on 
» aurait pu constater un défaut quelconque de montage (il ne peut s'agir 
alors que d'un mauvais contact dans le circuit d’électrolyse, ce qui se 


Tensions en volts 


voit tout de suite aux oscillations trop grandes à l'ampèremètre ou au 
“potentiomètre ou d’un contact intempestif du couple et de son protège- 
‘couple, ce qui se traduit aussi par des oscillations du spot du galvano- 
-mètre quand on prend la température du bain). On constate alors que, 
à r020° C et en partant d’une intensité maximum de 8 A, soit comme 
densités de courant, 0,08 A/cm? à l’anode, 0,25 A/cm? à la cathode, le 
creuset servant d’anode, la t. d. d. des solutions cryolithiques d’alumine 
à 1/4 équivalent-gramme d'alumine dans 160 g de cryolithe était : 

4 E=boy-to,otr V. 

ù 

% Ayant admis que E dépend globalement de l'intensité par l'intermé- 
diaire de Sr max dans (2), nous avons alors cherché à atteindre te 

_ Pour atteindre E,, il suffit d’étudier les valeurs prises par E pour des 
intensités maxima décroissantes : au lieu de partir de 8 À on partira de 


‘ 
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6 À, puis on partira de 4 A. On trouve ainsi toujours dans les mêmes 
conditions (voir courbes fig. 4 et fig. 5) : 


Por 024 E— 1,04 +o,o1 V * 
és E— 1,03 +o,o1 V 


Ainsi les valeurs trouvées sont trop rapprochées les unes des autres, 
et la précision n’est pas assez grande pour que l’on puisse extrapoler 


3e 


ad 


à 1—0. Pourtant, on voit que. 


la courbe ‘n'est certainement 


plutôt du genre x”, n étant fixe, 
et x étant la t. d. d. trouvée. 
Ceci correspondrait alors pour 
le phénomène global de l’élec- 
trolyse à une dépolarisation, 
c’est-à-dire que la t. d. d. 
mesurée E correspondrait dans 
l'équation (2) à une surtension 


Jensions 


en volts ARTE ; = 
négative et que l'on aurait 

1] 1,5 FRE 
Fig. 5. L'évaluation de la précision 


? des résultats obtenus est pure- 
ment expérimentale : on prend les t. d. d. d’une dizaine de solutions 
identiques et on voit tout simplement dans quel domaine de l’axe des ten- 
sions se trouvent ces t. d. d On voit que cette précision est faible puisque 
pour les t. d. d. données ci-dessus, l’erreur est d'environ : Æ 1 p. 100. 
On verra plus loin que les t. d. d. mesurées pour certaines solutions 
d’oxydes sont encore moins précises, et que nous n'avons jamais obtenu 


une précision supérieure à + 1 p. 100 dans les cas les plus favorables : 


nous dirons, en temps voulu, pourquoi cette précision varie d’un oxyde 
à l’autre. Ne considérant pour l'instant que le cas de l’alumine, cette 


précision qui n'alteint que + 1 p. 100 vient sans doute des imperfec-. 


tions du montage pour une faible part, mais surtout croyons-nous, de 
la difficulté de régulariser convenablement la température du bain au 
cours d’une expérience. Il faut bien se pénétrer du fait que ce n’est pas 
la variation de la température elle-même qui compte, mais surtout la 
variation du gradient de température à l’intérieur du système, entre le 
tube chauffant d’une part, et le couple d'autre part. 


En effet, ce qui importe surtout c’est que la température soit bien 


pas logarithmique : elle serait \ 


ra 


de sn mt se à 


régulière à partir du moment où on commence l’électrolyse à l'intensité. 


maximum pendant 5 minutes, jusqu'à ce qu'on ait atteint le point le 
plus bas de la partie rectiligne de la courbe tension-courant que nous 


à 


voulons tracer. Cela représente 8 minutes en ‘général : une difticulté de” 
plus apparaît alors, car pendant les cinq premières minutes le bain est} 


# 
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chauffé par le four, mais aussi par la chute ohmique du courant d’élec- 
_trolyse dans le bain. 

Dès que l’on commence les mesures, ce deuxième mode de chauffage 
décroît, et on le pallie pour un temps en augmentant légèrement l’inten- 
.sité de courant de chauffage du four juste avant dé commencer ces 
mesures. On comprend dans ces conditions l'importance du contrôle 
périodique de la température au cours des mesures. Une autre cause 
d'imprécision est la variation de la température au cours d’une expé- 
rence : il arrive qu’une série de mesures commencée à 1 022° C se 
termine à 1 o18° C pour la partie utile de la courbe, et qu’inversement, 

relle varie de 10180C à 10220 C. On remarque alors que la t, d. d. 
mesurée dans le premier cas est, en général, légèrement plus élevée 
que celle mesurée dans le deuxième cas, et ceci est logique : ces mesu- 
“res rentrent quand même dans le domaine couvert par la valeur don- 
née de : 


= 1:07-4H6,01,V: 


» Enfin une autre cause d'i imprécision est le dégagement tumultueux 
“des gaz à l’anode ; on sait qu'en électrolyse aqueuse on rencontre les 
mêmes difficultés pour les mesures aux fortes densités de courant. 

…_ Nous avons aussi essayé l'étude des t. d. d.en fonction de la concen- 

_tration des solutions en alumine. Pour les concentrations suivantes 

“dans 160 g de cryolithe : 1/4 équivalent-gramme, 1/8 équivalent- 
gramme, 1/16 équivalent-gramme, et les concentrations intermédiaires 
“de 3/32 et 5/32, les t. d. d. mesurées ne sortent pas de l'intervalle 
1,07 + o,o1 V. Pour les concentrations de 1/16, 3/32 et 1/8 d’équiva- 
-lent- -gramme, nous ne faisions passer le courant en électrolyse prélimi- 

_naire que respectivement 2, 2 et 3 minutes avant de commencer les 

D 

” Enfin quelques essais de mesures des t. d. d. toujours avec [max = 8 À, 

mais en faisant jouer au creuset le rôle de cathode, au lieu d'anodé 

“comme dans tous les cas cités ci-dessus, ne donnent qu'une faible 

“variation de cette t. d. d. : celle-ci se situe alors au voisinage de 1,09 V. 

“ La compäraison des résultats obtenus sur une même composition de 
“bain avec Les mêmes conditions expérimentales montre aussi que le mon- 

‘age n’est pas adapté à la mesure des conductibilités des bains. Ceci 

résulte de la difficulté qu'il y aurait de placer une électrode centrale de 
16 mm de diamètre exactement dans l'axe du creuset de 4o mm de 

Piamètre : il faudrait réaliser en même temps le parallélisme du 

“reuset et de l'électrode centrale, et le centrage de cette électrode dans 

de creuset. [l nous faut cependant signaler que cette imperfection du 

montage a sans doute son influence sur la précision des résultats : si, à 

“un endroit, la distance entre électrodes est plus faible, cet endroit aura 

plus de lignes de courant qu'un autre, et à une conductibilité plus 

aible du “bain devrait correspondre une t. d. d. plus grande. Nous 
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n'avons pas constaté cette interdépendance, et nous en avons déduit que 
le défaut de centrage et de parallélisme de l’électrode centrale par rap-. 
port au creuset électrode n’était pas la cause prépondérante de la faible. 
précision des résultats obtenus, cette cause étant plutôt, comme nous 
l'avons dit ci-dessus, le dégagement tumultueux des gaz à l’anode. ù 


RO in 


TROISIÈME PARTIE 


Tension de décomposition 
de la cryolithe pure et des solutions d’oxydes 
donnant de l’aluminium à la cathode. : 


T. d. d. de la cryolithe pure : étude de l’effet d’anode à basse tension. L 
Application. — L’électrolyse de la cryolithe pure fondue entre électrodes \ 
de carbone donne lieu au phénomène dit « effet d’anode ». Ce phéno-# 
mène est encore appelé « emballage », et il se produit aussi avec des 
bains à très faible concentration d’alumine : pendant la marche des# 
cuves industrielles, il arrive que ce phénomène se produise, et on parle“ 
alors de la « brûlure » des cuves. A. Minet en 1900 appelait ce phéno-* 
mène « caléfaction » (31). L'effet d’anode se traduit par une brusque 
augmentation du voltage aux bornes de la cellule d’électrolyse, avec 
baisse corrélative de l'intensité du courant : on distingue alors entre les 
creuset et le bain de minuscules étincelles dues à la présence d’une 
couche gazeuse isolante et très fine entre le creuset et le bain. C’est par 
l'intermédiaire de ces étincelles qu’un faible courant continue de ua) 
verser la cellule d'électrolyse. La qualification de l'effet d’anode par 
A. Minet de phénomène de caléfaction traduisait d’ailleurs bien la pré-* 
sence de cette couche gazeuse entre l’anode et le bain. De plus, l’effet# 
d’anode entraîne un dégagement anodique de gaz fluorés. On comprends 
‘ que dans la pratique industrielle, cet effet d’anode est d’une grandes 

importance puisqu'il entraîne, en plus de la baisse du rendement dus 
courant, une consommation préjudiciable de produits fluorés coûteux 
Les tentatives d'explication de ce phénomène ne manquent pas! 
A. Vajna (50) a présenté une étude de l'effet d'anode en fonction de la 
concentration des solutions cryolithiques d’alumine, pour les faibles! 
concentrations ; il dégage ainsi la notion de densité de courant anodt= 
que critique, densité de courant à partir de laquelle l’effet d’anode sé 
produit, et obtient des valeurs comparables de ces densités de coura at 
_anodique critiques à celles trouvées par Schischkin (47) et par Karpat# 
cheff et Dolgoff (23). E. Pruvot (40) explique la perte de fluor pendant 
l'effet d’anode par volatilisation, dans les arcs produits, de AIF;. Quoi | 
qu'il en soit, à une théorie donnée de l’électrolyse correspondra uné 
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théorie corrélative de l'effet d’anode. On peut résumer ainsi les théories 
avancées pour expliquer l’effet d’anode : 


1) Si on admet pendant l’électrolyse normale d’une solution cryoli- 
thique d’alumine, une décharge des ions F-, on dira que pour, une 
concentration donnée en Al:03, la diffusion du dépolarisant A1O, vers 
J’anode n’est plus suffisante à la densité de courant anodique critique. 

2) Si on admet une décharge primaire des ions O=, le potentiel de 
décharge de O= croit quand sa concentration au voisinage de l’anode 
décroît. Quand ce potentiel dépasse le potentiel de dépôt de F-, c’est F- 
- qui sera déchargé de préférence à O=. 


= Gertes les théories exposées ne le sont pas aussi simplement, mais en 
“dernière analyse, on en revient quand même à ces conclusions, sauf 
» dans quelques-unes (voir par exemple (401). De toute manière, le bilan 
de l'électrolyse pendant l'effet d’anode est un dépôt d’AI à la cathode, 


* et à l’anode un dégagement de CO et CF,, la formation de CO pouvant L 


.s expliquer par une réaction secondaire (50). | 

; Je vais montrer maintenant que l'effet d'anode ne peut pas s’expli- 
“quer si on admet qu'en régime normal les ions F— sont déchargés en 
“réaction primaire. J.-L. Andrieux et E. Bonnier (1) ont indiqué que la 
tension aux bornes de la cellule d’électrolyse lors de la production de 
. l'effet d’anode monte à 4o ou 50 V. En opérant avec une batterie 12 V, 
“j'ai pu aussi réaliser l'effet d’anode sur un bain de cryolithe pure entre 
“électrodes de graphite, le creuset servant d'anode. La tension ne peut 
“alors monter qu'à 12 V maximum et la couche isolante entre creuset- 
“anode et bain n’est pas soumise à un régime d’étincelles aussi dense 
que lorsque la tension atteint 4o ou 50 V. Ceci permet des observations 
, intéressantes. 

“ Tout d’abord, un creuset où s’est produit l'effet d’anode dans ces 
“conditions n’a pas le même aspect qu'après une électrolyse normale. On 
" remplit un creuset de cryolithe pure naturelle, on le soumet à une élec-. 
Ptrolyse, et quand l’effet d’anode se produit (avec la batterie 12 V aux 
» bornes) on laisse le courant quelques minutes avant de retirer l’élec- 
"trode centrale toujours sous tension. Le creuset est alors sorti du four 
et refroidi. 

Le bain froid se démoule parfaitement alors que souvent après une , 
> électrolyse normale, le bain se colle au graphite sur quelques millimè- 
“tres de hauteur tout en haut du creuset. On peut voir alors que la sur- 
- face interne du creuset anode qui était en contact avec le bain a changé 


is 


mA 


d'aspect : elle est devenue brillante, comme si elle était recouverte 
FR . . . 
* d’une pellicule de vernis brillant. 


F 


> On pense alors à une couche adsorbée sur le graphite. Pour la mettre 
Ven évidence, on réalise l'expérience suivante. On prend trois creusets 


” de même origine : 


; 


ni 


9 


# 


4 
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1) un creuset neuf; | 4 

2) un creuset où on a effectué une électrolyse normale d’un bain 
cryolithe-alumine, le creuset servant d’anode ; | 

3) un creuset où on a effectué une électrolyse de cryolithe pure de la : 
façon qui vient d'être décrite pour produire l'effet d'anode que nousw 
appellerons « effet d’anode à basse tension ». 


On brise alors chaque creuset, et on découpe, dans les trois fonds 
plats. une pastille circulaire dont on réduit l'épaisseur à 2 mm envi, 
ron. Ces pastilles seront ajustées sur un support spécial pour étude aux + 
rayons X. M. Ravaille, qui travaillait au laboratoire de Minéralogie à 
la Sorbonne, a bien voulu se charger d'établir les radiogrammes COT- 
respondant aux trois préparations dont il vient d'être question, au 
moyen d’un dispositif qu’il a mis au point (41), et je suis heureux de lui 
en exprimer ici tous mes remerciements. La méthode employée utilises 
le dispositif de Brindley (6), précieuse surtout dans notre cas à causes 
de la grande surface de l’échantillon soumise au faisceau de rayons X,# 
et de la grande incidence de ce faisceau sur l’échantillon (l'angle d'inci-s 
dence était voisin de 80°). Les clichés établis avec les deux premiers# 
creusets sont identiques. Sur le troisième cliché, deux raies su pplémen<s 
taires apparaissent, correspondant à des distances réticulaires de 2,734 


et 2,32 À. Ces raies n’ont pas pu être identifiées avec celles d’un corps ÿ 
connu et susceptible de se former à l'anode dans une telle électrolyse.# 
Leur présence suffit cependant à montrer que la couche adsorbée par le 
graphite est suflisammeut orientée, ou peut-être même est solide à la: 
température ordinaire, pour donner des raies de diffraction aux. 
rayons X. 

Cette couche adsorbée par le graphite du creuset-anode lors de l’appa- ’ 
rition de l'effet d’anode, peut être mise en évidence d'une autre façon. 
Ainsi un creuset où s’est produit l’effet d’anode à basse tension. est 
débarrassé après refroidissement de son bain primitif de cryolithe 
naturelle. On le recharge alors avec, par exemple, un bain cryolithe- 
alumine normal et neuf et on reporte ce creuset chargé au four. Après 
fusion du nouveau bain, on met l’électrolyse en marche, le creuset 
servant toujours d’anode : le courant s’établit alors comme lors de la 
production de l'effet d'anode, c’est-à-dire, avec une faible intensité et. 
un haut voltage, et cela dure ainsi une minute ou deux. Ce n’est que 
progressivement que l’électrolyse tend de nouveau à être normale : 
peu à peu le dégagement anodique parvient à détruire la couche isô-4 
lante qui recouvre le creuset-anode, et la tension et le courant ne sont" 
vraiment redevenus normaux qu'après 10 à 15 minutes. 


. Pour expliquer cette particulière stabilité de la couche adsorbée par 


Je graphite lors de la production de l'effet d’anode, il est impossible. 


d'envisager un dépôt primaire de fluor à l’anode en régime normal. 
Nous avons dit plus haut que les deux principales théories du processus 
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anodique normal concernent la décharge primaire des ions F-, et la 
décharge primaire des ions O=. Si c’est F- ou un anion fluoré qui est 
déchargé en réaction primaire, l’alumine sert alors de dépolarisant en 
marche normale, et elle agit donc chimiquement sur le produit libéré à 
lanode. Or, même si avant de commencer l’électrolyse d’un bain cryo- 
lithe alumine dans un creuset où s’est produit l'effet d’anode à basse 
tension, on laisse le bain cryolithe-alumine fondu en contact avec le 
creuset, l'électrolyse débute encore de la même façon que si elle avait 
été commencée tout de suite : la couche isolante adsorbée par le gra- 
phite n’a pas été altérée par son contact prolongé avec le bain cryolithe- 
alumine, l’alumine du bain n'a pu avoir aucune action chimique sur 
cette couche. Il n’y a que les produits anodiques de l’électrolyse nor- 
male, activés par une surtension très forte qui soient capables de 
détruire cette couche et seulement petit à petit. Il est même fort pro- 
bable qu’au cours de cette attaque la couche n’est pas entièrement 
détruite, et qu'il n'existe seulement qu’une partie de la surface du gra- 
phite de l’anode valable pour l'électrolyse, l’autre partie restant iso- 
lante. Peu à peu cependant, le graphite doit être attaqué en dessous 
des taches isolantes restantes, entraînant ainsi la disparition de 
celles-ci ; ceci expliquerait le tait que l’électrolyse d’un bain cryolithe- 
alumine dans un creuset préalablement soumis à l'effet d’anode ne 
reprend une allure normale que 10 ou 15 minutes après que cette élec- 
trolyse est commencée. Il ne peut donc être question ici de dépolariser 
le graphite par l’alamine. Une vérification de cette altération du gra-, 
phite lors de l'effet d’anode pourrait être faite sur les cuves indus- 
trielles : on sait que lorsque l’effet d'anode se produit dans une cuve 
industrielle, un dispositif le signale aussitôt, et un ouvrier vient casser 
la croûte qui se trouve sur le dessus de la cuve pour faire redissoudre 
de l’alumine dans le bain, et faire cesser de ce fait l’effet d’anode. Dans 
ce cas, au moment où on fait redissoudre de l’alumine dans le bain qui 
en est apprauvri, comment le courant se rétablit-il dans la cuve ? 
Reprend-1l tout de suite sa valeur primitive ou bien la tension aux 
bornes resle-t-elle plus élevée qu’elle ne devrait être pendant un certain 
lemps avant de reprendre sa valeur primitive ? 

“ Pour en revenir au mécanisme lui-même de l'effet d’anode, on ne 
peut pas admettre que l’alumine soit un dépolarisant comme on vient 
" le voir. Par contre, si on admet que l'acte primaire de l’électrolyse 
normale est la décharge des ions O= ou d’un anion oxygéné, il devient 
logique d'attribuer l'effet d’anode à la décharge d'ions F ou d'ions 
luorés, le potentiel de décharge de ces derniers devenant inférieur à 
Le des ions O— à cause de la baisse de la concentration de ces 
derniers au voisinage de l’anode comme il a déjà été dit ci-dessus. 
L'hypothèse de formation d’un perfluorure (4o) peut cependant être 
icceptée puisque nous avons des raies étrangères aux rayons X. L effet 
prrode devient aiusi la superposition à l'électrolÿse normale d’un 
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phénomène nouveau qui altère l’anode. Il nous semble que ce soit là la 
seule façon d'expliquer la particulière stabilité de la couche isolant 
adsorbée par le graphite, vis-à-vis d’un bain contenant de l’alumine; 

Nous avons, aussi pensé à utiliser cette remarquable propriété. Aux 
environs de 1000° C, les matériaux à la fois isolants et indifférents aux 
vapeurs fluorées ou à la cryolithe fondue n'existent pas. Ainsi dans 
notre four électrique, le tube chauffant est toujours un peu conducteurÿ 
et il le devient d'autant plus qu’il a plus servi car les vapeurs fluorées 
l’attaquent. Dans ces conditions, lorsqu'on soumet un bain à l’électro- 
lyse dans un creuset normal, rien n'empêche alors que des fuites du 
courant continu d’électrolyse se produisent par le tube chauffant vers 
le courant alternatif ou plutôt vers la terre. Prenons donc un creuset 
traité par effet d’anode, et au moyen de deux électrodes indépendantes 
plongeant dans un bain cryolithe-alamine, déterminons la t. d. d. de 
ce bain. Cette t. d. d. est la même toutes choses égales d’ailleurs que si 
le creuset n’avait pas été traité. On tire de ce fait deux conclusionsk 
d’abord les fuites de courant, s’il yen a, sont telles que l’erreur qu’elles 
entraînent est inférieure aux erreurs d'expérience ; ensuite, la couche 
isolante adsorbée par le graphite n’altère pas le bain. | 


s l 

Tension de décomposition de la cryolithe pure altérée par fusion pro 
longée à l'air en creuset de graphite. — L'effet d'anode qui se manifeste 
dès le début des électrolyses de cryolithe pure fraîchement fondue 
‘empêche de faire une mesure quelconque de t. d. d. Par contre on peu 
mettre en évidence une fois de plus la décomposition de la cryolitht 
pure par fusion prolongée à l'air en creuset de graphite. J'ai déj 
étudié l'effet cryoscopique des produits de cette décomposition (27) 
E. Bonnier et J.-L. Andrieux (5) ont signalé dans la cryolithe ains 
altérée, la présence d’une éventuelle variété allotropique d'AIO;Na, ( 
ont constaté que cette cryolithe altérée s’électrolysait aussi facilemer 
qu'une solution cryolithique d’alumine, sans plus présenter l’efl 
d'anode, et en libérant de l’Al à la cathode. J’ai repris cette expérienci 


. pour mesurer la t. d. d. de cette cryolithe altérée par seulement 1 heur 


de fusion à l’air et au voisinage de son point de fusion. J'ai trou“ 
chaque fois la même t. d. d. que pour les solutions cryolithiques d’'Al,0$ 
et cela n’est pas étonnant d’après ce qu’on a vu plus haut à propos € 
l'étude de ces t. d. d. en fonction des teneurs des bains en Al,0;. D 
toute manière, la cryolithe altérée contient de l'oxygène (5) et ce 
suffit à montrer que c’est bien cette présence d'oxygène dans le ba 
qui empêche la production de l’effet d’anode pendant l’électrolyse d’ 
bain de cryolithe altérée par fusion prolongée à l'air. | 


T. d. d. des solutions d’oxydes plus électropositifs que l'aluminium. 
Nous avons classé dans ce chapitre tous les oxydes dont la t. d. d. d 


leurs solutions cryolithiques est identique à celle d’un bain cryolitht 
alumine. 


"| 
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n 1° LES OXYDES D'’ALCALINO-TERREUX ET DE GLUCGINIUM. — Nous nous 
sommes servis de magnésie calcinée R. P. Prolabo, du même G10 

dont M. Rolin (44) s'était servi, de chaux R. P. Prolabo ; pour le stron- 

äium et le baryum, nous avons dissous directement CO,Sr et CO;Ba. 

Nous avons toujours mis 1/4 équivalent-gramme calculé à partir de la 

Valence du métal dans 160 g de cryolithe, exactement comme avec 

lalumine. Toutes ces électrolyses nous ont donné de l'aluminium à la 

athode, et la t. d. d. des différents bains, mesurée suivant le même 

mode-opératoire que pour les solutions d'ALO;, à 1 0200 Ca toujours 

été : 


°C 
ins B 1,07 0,01! M. 


L'étude des courbes cryoscopiques de ces oxydes permettait de se 
rendre compte de leur dissociation plus ou moins poussée (35). L’impré- 
éision de notre méthode de mesure dest. d. d. nous empêche de pouvoir 
confirmer les résultats de la cryoscopie pour ces oxydes. 

# 

… 2° Les oxypes S10:, ZrO:, La20;, ThO:. — On trouve encore pour 
ces oxydes à 1 020°C, comme pour les oxydes ci-dessus la même tension 
de décomposition. Cela n’est pas étonnant pour ZrO:, La:O3, ThO.. 
Pour SiO; le fait est remarquable, puisque la cryoscopie a montré que 
cet oxyde n’était pas ionisé en solution dans la cryolithe. Il nous faut 
aussi remarquer qu’en général, la dissolution des oxydes SiO;, TiO:, 
ZrO:. ThO; n’est pas immédiate. G. Petit (33) avait déjà remarqué que 
SiO», TiO», ZrO: se dissolvent peu ou difficilement dans l’eutectique 
cryolithe-fluorure de sodium. Dans le cas de la cryolithe et parmi les 
cinq oxydes cités, c'est TiO: qui est le plus facilement soluble : même 
avec 1//4 d’équivalent-gramme, on ne remarque pas de précipitation 
dans le bain. Nous avons d’ailleurs déjà décrit la dissolution de cet 
oxyde (29). 

… Avec SiO; et ZrO>, on constate, lorsque le bain est fondu, qu'il ya un 
morceau solide d'insoluble dans le bain : il flotte à la surface du bain 
avec Si0», il se trouve au fond du bain avec ZrO:. Afin de bien fixer 
les conditions expérimentales, nous rappelons que, suivant le mode 
ôpératoire déjà décrit dans la deuxième partie de ce mémoire, l'oxyde 
est introduit dans une cheminée pratiquée dans la cryolithe en poudre 
à froid, puis recouvert de cryolithe, le tout étant soigneusement tassé 
lans le creuset de graphite et la concentration étant toujours de 1/4 équi- 
Valent-gramme d'oxyde dans 160 g de cryolithe. Quand le bain est 
bâteux on introduit la cathode contenant le protège-couple, on attend 
que la température remonte et que le bain soit fondu pour agiter ce 
bain au moyen de la cathode. C’est alors qu'on peut percevoir au cours 
de cette agitation la présence de morceaux solides dans le bain, dans le 
cas où l’oxyde étudié est SiO: ou ZrO2. On agite alors le bain avec la 


(| 
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cathode suffisamment longtemps pour que ce morceau solide dispaz 
raisse et qu’on ne puisse plus percevoir sa présence au moyen de l'agts 
tateur : ainsi, quand on ne peut plus rien sentir avec l'agitateur qui est 
la cathode en l'occurrence, on admet que la dissolution est complète: 
La seule observation possible sur un bain ne pourra être faite qu'ultés 
rieurement sur ce bain refroidi. On démoule ce bain du creuset, on le 
casse, et on voit que dans le cas où l’oxyde présent est ZrO; ou ThO% 
une zone plus blanche apparaît au fond du bain, zone qui correspond à 
une région plus riche en oxyde non dissous. On pourrait alors en 
déduire que, à cause du peu de valeur du critère qui nous a de 
ci-dessus à constater la solubilisation de ZrO; par exemple, qu'en fait 
ZrO, ne s’est pas complètement dissous dans le bain. L'objection res: 
tera valable pour ThO, car ce n'est pas en raison de ce que nous avons 
pu agiter les bains avec la cathode sans percevoir la formation de mor 
ceaux solides, que nous devons admettre que l’oxyde en expérience 
était complètement dissous. Examinons par exemple le cas de ThO:;: 


Nous essayons de dissoudre 1/4 d'équivalent-gramme d’oxyde dans 


160 g de cryolithe, ce qui correspond à une molarité n æ 0,39. Le point 


de fusion d’une telle solution peut être calculé. } 


On connaît le point de fusion de la cryolithe (30) (44), que nous 
prendrons égal à 1 or0° C. On connaît aussi la constante cryoscopique K 
de la cryolithe (44) que nous prendrons égale à 42. On sait enfin 
que ThO, est entièrement dissocié en trois particules en solution dans 
la cryolithe (13). G. Petit a trouvé pour ThO, une courbe cryoscopiqué 
qui est une horizontale jusqu’à une molarité n7 — 0,05. Admettons pou 
l'instant que tout l'oxyde soit dissous. Si l'oxyde est encore complète: 


ment dissocié pour ñn 0,39, on aura : A/0— 3/m © 48. 


Si un suppose que l’oxyde n’est pas dissocié du tout, on aura quand 
même : Af°— Km © 16°. D 


Le point de fusion d'un bain où tout l'oxyde serait dissous er 
donc compris entre 962° C et 994" C. Nous travaillons à 1 020° C, el 
rien n'empêche qu'entre 994 C et r.020° C, l’oxyde en expérience ai 
une solubilité croissante entre ces deux températures. Admettre que to 
l’oxyde est dissous à 1 02° C est donc une hypothèse de peu de valeu 
mais logique; il aurait fallu pouvoir mener à cette température des 
opérations semblables à celles de la chimie à la température ordinaire“ 
trouver un filtre et entreprendre une filtration. La zone plus blancht 
observée sur les bains peut donc correspondre soit à une non-solubili 
sation à 1o2v00 C, soit à une précipitation ultérieure de l’oxyde pal 
décroissance de sa solubilité eutre la température de tra rail de 1 o2v° C 
et la température de fusion de la solution. 


Nous reviendrons maintenant sur le cas de SiO,, dont M. Rolin (44 
a montré quil n’était pas ionisé en solution dans la cryolithe parce qu 
l’abaissement molaire-limite correspond à une partienle, M. van Lanc 
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[er (24) a avancé l'hypothèse suivante : SiO, serait dé omposé par la 
ryolithe suivant un schéma qui revient à écrire : » 


* A 
S10; + AIFS;Nas —> AIO,Na + 2FNa + SiF, (gaz). (1) 


On voit en effet que du point de vue de la cryoscopie, au 2° membre 
le cette équation, par application du théorème de Stortenbecker, il n'y 
à qu un ion qui compte pour le calcul de labaissement du point de 
usion : c’est AIOT, auquel on attribue une individualité dans la CT yo- 
ithe, à cause de la cryvscopie des aluminates (44 . On peut d'abord se 
lemander pourquoi TiO; ne serait pas attaqué de la même façon puis- 
que TiF, comme SIiF, est volatil à cette température : il ne serait plus 
jossible dès lors d'obtenir une cristallisation de TiO, dans la cryoli- 
he (29). Nous ne pensons pas que cette réaction se produise, ou alors, 
Lelle se produit elle est très limitée. La possibilité d'une telle réaction 
erait pourtant une explication du dépôt d'aluminium au début de 
‘électrolyse d'une solution de SiO,. Mais nous avons montré (30) que 
télectrolyse prolongée d’une solution de silice dans la cryolithe finit 
ar donner du silicium pur, ce qui serait impossible si la réaction (44) 
e produisait. On peut envisager plusieurs explications pour ces résul- 
ats différents dans l'électrolyse des solutions cryolithiques de SiO, : 
ju bien Si0, serait dissocié et le bain contiendrait quelques ions Si++++, 
ju bien on électrolyse la cryolithe et SiO; sert de dépolarisant anodique 
Mmpêchant l'apparition de l'effet d'anode Dans le premier cas, un 
lépôt de silicium par électrolyse prolongée s'expliquerait facilement 
n admettant un appauvrissement en ions Al*** du compartiment 
athodique faisant croître leur tension de dépôt au-dessus de la valeur 
lé la tension de dépôt des ions Si****. Dans le deuxième cas, le dépôt 
é silicium s expliquerait soit par une réduction électrolytique à la 
athode par l'aluminium de la silice dissoute dans le bain, ou par le 
dit que des ions silicium sont formés à partir d'un corps issu de la 
polarisation anodique. Nous admettrons, sans la justifier. la première 
Ypothèse pour des raisons que nous exposerons à propos de l'étude de 
électrolyse des oxydes de W et de Mo. 

- Nous pensons aussi avoir trouvé une explication de la différence des 
ésultats obtenus par M. Rolin (4/4) dans la cryoscopie de la silice chi- 
dique et du quartz. Ces cryoscopies ont montré que l'abaissement était 
ormal avec le quartz. c'est-à-dire qu'on obtient une horizontale corres- 
ondant à une particule, tandis qu'avec Ja silice chimique on obtient 
ne horizontale correspondant à 28/42 de particules : tout se passe 
omme si la silice chimique était moins soluble que le quartz dans la 
ryolithe,.et c'est cette hypothèse que nous allons essayer de justifier. 
In suivant notre mode opératoire, on s'aperçoit qu'en partant du quartz 
ü de la silice chimique, on a toujours frittage de. la poudre de silice 
btroduite en un morceau qui se dissout par agitation prolongée. 


à 
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Cette dissolution est cependant plus rapide quand on part du quartz 
Nous avons pu extraire du bain dans le cas de la silice chimique kk 
morceau d’insoluble formé. La silice chimique que nous avons utilisée 
est la silice pure en poudre Prolabo. On établit alors des radiogrammex 
de poudre sur la silice chimique, sur le morceau d'insoluble retiré dt 
bain comme dit ci-dessus, et sur le quartz pour comparaison, avec E 
raie Kx du cuivre. Sur le radiogramme de la silice pure en poudre 
Prolabo, on trouve les raies faibles du quartz et l’anneau de diffractior 
de la silice vitrifiée. Sur le radiogramme du morceau de silice frittée. 
on trouve à côté des raies de la cryolithe, celles de la tridymute ou de le 
cristobalite ; les raies de la cryolithe gênent l'observation, mais il sem: 
ble bien que la silice se trouve ici simultanément sous ces deux formes 


De toute manière on n'a plus les raies du quartz. { 


Il nous faut aussi remarquer que le mode opératoire que nous sui 


 vons est différent de celui de la cryoscopie. Pour faire la cryoscopie dk 


SiO: ou d’un autre oxyde, après avoir pris le point de fusion de le 
cryolithe pure, on réchauffe le bain pour le refondre et on dissout d’ur 
seul coup la quantité d’oxyde en expérience. Dans le cas de la silice, 
quartz ou la silice chimique sont donc ici en présence de cryolithe fon: 
due au-dessus de 1 000 C sous la forme originale, et on peut alors 
énoncer deux conclusions : È 


1) La silice pure en poudre qui se trouve être un mélange de quart 
et de silice vitrifiée se dissout plus difficilement que le quartz p 
en poudre. 

2) La silice pure en poudre au contact de la cryolithe se fritte en u 
masse cristallisée sous forme de tridymite et de cristobalite, et il 
résulte que le quartz est plus soluble dans la cryolithe fondue que L 
autres formes cristallisées ou amorpbhes. î 


k 
L 


On a : 
870° 1470° 
Quartz cd Tridymite  Z7 Cristobalite 
(rhomboédrique) (orthorhombique) (quadratique) 


L'équilibre entre les différentes variétés de silice est classique " 
ê 
> 
4 
é 


On sait d'autre part qu'un moyen de différencier les diverses sorte 
de silice consiste à attaquer par des solutions aqueuses de FH. Ain! 
pour la silice anhydre, Schwarz (48) donne le tableau suivant corre 
pondant à une heure d'attaque : 


+4 


Quartz Tridymite | Cristobalite | Sil. MR 


SORA MTIP. TOO ee ce 20,3 25,8 52,9 Ë 
» A» Vers 39,1 76,3 1453 96,6 
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É 
» M. E. Darmois (11) a pu suivre au polarimètre l'attaque des verres, 
le la silice vitreuse et du quartz par les solutions de FH, et déterminer 
unsi avec beaucoup plus de précision les vitesses de dissolution de la 
lice vitreuse et du quartz : ces vitesses, à 200 C, sont entre elles 
omme les nombres 13,1 et 0.24. On voit donc que contrairement à ce 
jui se passe à la température ordinaire, où c’est le quartz qui est le 
plus difficilement attaqué, dans la cryolithe à 1 o00° C, c’est le quartz 
qui est le plus facilement attaqué. Il est vrai qu’à la température ordi- 
aire, la forme stable de SiO, est le quartz, tandis qu'à 1000°C, la 
forme stable est le tridymite. 


» L'apparition simultanée de tridymite et de cristobalite à partir de 
ilice vitreuse n’est pas surprenante non plus. Ainsi L. Longcham- 
Jon (25) précisant les résultats énoncés par Fenner (15) observe dans 
les solvants tels que les tungstates, molybdates, silicates, oxychloru- 
es, etc., que, de 870° à 1 470° C, avec un poids de solvant égal à 5 à 
20 fois le poids de silice, la silice précipitée se dissout tout de suite et 
lonne en quelques minutes des lamelles hexagonales de tridymite et 
les cristaux arborescents de cristobalite, cette cristobalite se transfor- 
nant ensuite lentement en tridymite après redissolution dans le sol- 
ant. 


L 
” L. Longchambon (26) montre ensuite l’influence de la grosseur des 


rrains dans le cas du quartz et montre qu’on peut avec des grains suf- 
isamment fins obtenir de la cristobalite en forme intermédiaire entre 
juartz et tridymite, tandis que la tridymite apparaît tout de suite avec 
les grains assez gros. L. Longchambon remarque aussi que l'on peut 
insi abaisser à 5ov° C la température d'obtention de la cristobalite à 


jartir des autres formes de silice, et peut être en dessous. M. Jean” 


Wyart (53), partant de silice vitreuse en poudre réussit à fritter cette 


Joudre au voisinage de 374° C et sous l’action de la vapeur d’eau sous . 


jression : ces expériences effectuées dans des bombes où la silice est 
éparée de l’eau contenue dans la bombe par un creuset, montrent que 
%est la cristobalite qui apparaît d’abord, et déjà à moins de 335° C, le 
juartz bien que forme stable à ces températures n’apparaît qu'ultérieu- 
ement, et que jamais il ne se forme de tridymite. Les faits paraissent 
lonc être absolument semblables à 1 000° C. A cette température la 
orme stable est la tridymite : on l’obtient donc par l'intermédiaire de 
a cristobalite comme L. Longchambon l’avait énoncé. De plus, le 
quartz est à 1000° C la variété de silice la plus instable, alors qu'à la 
émpérature ordinaire, c'est la silice vitreuse qui a cette propriété 
l'instabilité la plus marquée. 
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QUATRIÈME PARTIE 


Tensions de décomposition des solutions cryolithiques # 
d’oxydes ne donnant pas d'aluminium à la cathode. 


; 

Les solutions cryolithiques d’oxvdes ne donnant pas d'aluminium à 
la cathode peuvent se classer en plusieurs catégories suivant qu'on 
obtient à la cathode le métal engagé dans l’oxvde dissous oa qu'on 
obtient seulement par décharge cathodique des produits de réduction 
partielle intermédiaires entre l’oxyde dissous et le métal pur. Dans là 
première catégorie, nous trouverons les solutions d'oxydes des métaux 
de la famille du fer : chrome, manganèse, fer, cobalt, nickel, et aussi 
molybdène et tungstène. Dans la deuxième catégorie, on trouve les 
solutions d'oxydes de titane, de vanadium, de niobium, de tantale et 
d'uranium. Nous donnerons enfin une application de ces mesures dé 
t. d. d. en mesurant les t. d. d. d'oxydes composés : iliménite, schee 
lite, wolfram, chromite. ÿ 


t 


Etude des dépôts cathodiques obtenus. — Quand on retire une cathodl 
après une électrolÿse dans une solution cryolithique., le seul examen 
visuel renseigne déjà sur ce qui a pu se passer p:ndant l’électrolyse # 
les dépôts cathodiques obtenus sont nettement différents suivaut Jà 
nature des produits obtenus. On pourrait même dire au seul vu d'une 
cathode quel oxyde était contenu dans le bain. r 

Pour étudier ces dépôts, on peut après cet examen superficiel, les 
examiner au microscope, soit par fragments, soit après les avoir puls 
vérisés. Cet examen aussi est instructif : il permet de se rendre compté 
que ces dépôts contiennent toujours plusieurs corps. Aussi l'analysé 
chimique se révèle-t elle ici complètement insuffisante. Par contre. u 
cliché de diffraction des rayons X avec un rayonnement monochrom 
tique est extrêmement précieux : si la poudre observée contient ui 
mélange, les raies particulières à chaque corps apparaissent netteme 
séparées en général. La diffraction des rayons X par la méthode de 
poudres est donc ici une méthode de choix pour l'étude des dépé 
cathodiques obtenus. 

Malheureusement, la cryolithe cristallise dans le système monoclini 
que, et les raies qu’elle donne sur un radiogramme de poudre sont, d 
fait de la faible symétrie du système cristallin, nombreuses et rappro 
chées à tous les angles de réflexion. Un dépôt cathodique ayant ét 
réduit en poudre après avoir été séparé de la cathode, on procède à 1 
séparation par densité de la poudre obtenue. La densité de la cryolith: 


\ 
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st intermédiaire entre celle de l’iodure de méthylène et celle du bro- 
moforme. On peut aussi en mélangeant ces deux liquides en propor- 
üons convenables obtenir des mélanges qui sont tout juste plus denses 
ou moins denses que la cryolithe. Cependant, dans les poudres aïnsi 
préparées, les grains obtenus ne sont pas tous homogènes : de la Cryo- 
lithe, est entraînée dans la poudre séparée d'elle, et on n’a affaire qu’à 
des enrichissements. Nous avons ainsi reconnu qu'il valait mieux pro- 
céder à ces séparations par densité avec les liquides purs, l’enrichisse- 
ment des parties séparées étant ainsi mieux réalisé. 
… Dans la plupart des cas, les clichés de poudre établis sur les poudres 
enrichies en produits autres que la cryolithe nous ont montré l'extrême 
complexité des phénomènes qui se produisent dans les électrolyses de 
solutions cryolithiques d’oxydes. Les raies sont en général nombreuses 
et correspondent le plus souvent à plusieurs corps : de plus, dans la 
plupart des cas, on doit avoir affaire à beaucoup de corps nouveaux. 
Dans la plupart des cas, l’essai d'identification des raies trouvées, aux 
raies des corps répertoriés à l'/ndex of X-Rays(21), est extrèmement 
décevant. Comme exemple de la complexité des réactions qui peuvent 
se produire à ces températures, nous citerons l'étude de la décomposi- 
tion de la cryolithe fondue à l’air (5) (27) et (30). Je donnerai un autre 
exemple. Ayant essayé d’électrolyser une solution de TiO, dans le 
fluorure de sodium, jai obtenu de magnifiques cristaux, assez gros 
pour être séparés à la main. Leur étude n’est pas encore terminée, 
mais les radiogrammes de poudre obtenus nous ont permis d'identifier 
ces cristaux à un corps formé dans de tout autres conditions par 
P. Conjeaud (8). J'ai cité cet exemple pour montrer que l'étude dés 
réactions obtenues à haute température est complexe. Il semble même. 
à ne considérer que les seuls résultats obtenus par électrolyse dans la 
cryolithe, et en envisageant seulement les possibilités immenses de 
utilisation d’autres solvants que la crvolithe, que la chimie minérale 
doive s'enrichir de multiples réactions nouvelles. 
* On comprend dans ces conditions que la seule étude des électrolyses 
dans la cryolithe fondue soit loin d'être terminée. C’est pourquoi dans 
le cadre de ce travail, nous ne faisons entrer que les seuls oxydes dont 
Vétude s’est révélée complète, nous bornant pour les autres à indiquer 
Seulement les t. d. d. mesurées, et signalant seulement que les raies 
obtenues par radiogrammes de poudres n’ont pu être idenufiées avec 
celles de corps répertoriés et susceptibles de se former dans de telles 
lectrolyses. 
… Pour établir ces radiogrammes de poudres, nous nous sommes servi 
Soit du rayonnement Ko du cuivre, soit du rayonnement Ka du fer, ce 
dernier plus particulièrement pour l'étude des dépôts cathodiques ubte- 
nus à partir des solutions cryolithiques d'oxydes de chrome, manga- 
nèse, fer, nickel et cobalt. Pour l'étude des raies des clichés obtenus, 
nous nous sommes servi de la méthode préconisée par Henry, Lipson 
1 A 


n. de Phys., 13° série, t. 3 (Mars-Avril 1958). 1/ 
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et Wooster (20). Cette méthode consiste, au lieu de considérer les dis+ 
tances réticulaires en ansgtrôms, à prendre pour chaque raie la valeur, 
de sin? 6. 
: 
T. d. d. des solutions d’oxydes de chrome, manganèse, fer, cobalt, 
nickel, molybdène et tungstène. — J'ai déjà montré Ja faible et difficile. 
solubilité de l’oxyde de chrome dans la cryolithe (30). On ne peut 
guëre dissoudre plus de 0,15 g de Cr:0, dans 160 g de cryolithes 
Malgré cela, on dispose dans le bain 1/4 équivalent-gramme d'oxyde 
de chrome : ce qui ne se dissout pas se trouve déposé au fond du crois 
set et est ainsi toujours en puissance de l'être, au fur et à mesure que 
l’électrolyse se poursuit et que, par suite, la concentration de l’oxydes 
de chrome décroït dans la solution. Le dépôt cathodique est du chrome 
métallique. Comme pour tous les dépôts obtenus avec les métaux de læ 
famille du fer, sauf pour le nickel, la carotte cathodique a l’aspect 
d’une éponge, et les cristaux métalliques qu’on y trouve ont des forme 


. dendritiques arborescentes. La carotte cathodique est toujours volumis 


neuse et complètement différente de celles obtenues à partir des solu 


tions cryolithiques d’alumine ou d’oxydes alcalino-terreux : elle es 


vert clair dans le cas du chrome, brun foncé dans le cas du manganèse 
brun un peu plus rouge pour le fer, et enfin brun noir avec des reflet 
pour le cobalt. La carotte cathodique obtenue avec l’oxyde de nicke 


"est grise, du même gris que l’oxyde de nickel. Ces différentes couleur 


correspondent d’ailleurs aux couleurs des solutions puisque ce son 


celles-ci qui mouillent les carottes formées. 


La t. d. d. des solutions d'oxyde de chrome est toujours dans le 
mêmes conditions que pour les solutions déjà étudiées : 2 


Ecr = 0,79 + 0,05 V. 


Nous donnons maintenant une courbe tension-courant obtenue avec un 
solution de Cr:03 (fig. 6). La faible précision de ces mesures vient d 
ce que les courbes tension-courant des solutions cryolithiques de Cr:0 
sont moins belles que celles obtenues avec les solutions d’autres oxy 


des et que, par suite, l’extrapolation est moins sûre. ; 

Ceci s'explique par le fait que Cr;0, est non seulement peu soluble 
mais aussi difficilement soluble, de sorte que l'équilibre représenté p 
la solution saturée en présence de Cr:O, est long à atteindre, ce qu 
entraîne des variations de concentration incompatibles avec les densité 
de courant employées. Ainsi pour électrolyser 0,15 g de Cr:0;, dans 
160 g de cryolithe, il faut environ 570 coulombs en admettant un ren 
dement Faraday de 100 p. 100, soit environ 71 secondes, un peu plu 
d'une minute. Or, rien que pour dissoudre complètement 0,15 g d 
Cr:03 dans les 160 g de cryolithe du bain, il faut 2 ou 3 minutes, 


A 
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… c'est-à-dire que l’électrolyse se fait sur une solution beaucoup plus 

3 diluée en ions Cr**+ que la solution saturée. 

£, Pour les solutions cryolithiques d'oxydes de manganèse, fer, cobalt, 

_ nickel, j'ai décrit (30) un phénomène de réduction des oxydes dissous 

au contact bain-creuset. Dans nos expériences, cette réduction en l’ab- 
_sence de courant d’électrolyse s'opère aussi bien sur la future anode 
que sur la future cathode. Il nous a paru convenable, dans ces condi- 
tions, de mettre l’électrolyse préalable de ces solutions en marche le 

… plus tôt possible, afin que l’électrolyse prenne un caractère prépondé- 
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Fig. 6. — T. d. d. d’une solution cryolithique 
de sesquioxyde de chrome, 
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'rant sur la réduction. Dès lors, le métal se dépose à la cathode sur 
. Jui-même et à l’anode, il y a concurrence entre le phénomène de réduc- 
“tion de l’oxyde et celui de la décharge des ions OF : c'est là une ques-, 
D: d'énergie libre des réactions envisagées, et aussi croyons-nous de 
* cinétique. Si la vitesse de réduction de l’oxyde par le graphite est 
“égale, pour la densité de courant choisie, à la vitesse de formation de 
“l'oxygène déchargé par électrolyse, la puissance dépensée à l’anode 
sera nulle ou négative : si les électrodes étaient symétriques, la tension 
appliquée aux bornes de la cellule serait inférieure à la chute ohmique 
dans le bain, la t. d. d. serait négative, c’est-à-dire que la cellule 
‘d’électrolyse fonctionnerait comme une pile ajoutant son courant à 
“celui du circuit. Dans nos expériences, les électrodes ne sont pas symé- 
* triques : si à l’anode cette égalité des vitesses a lieu, la surface de 
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T. d. d. d’une solution cryolithique 
; Se de sesquioxyde de fer. 


l’anode étant un peu plus de 3 fois celle de la cathode, le métal sera 
déposé à la cathode à la fois par la réduction par le graphite qui 
constitue cette cathode, et aussi et surtout par l’électrolyse proprement 
dite. Quoi qu'il en soit, le bilan global de l’électrolyse revient, comme 
dans le cas de l’aluminium, à une réduction de l’oxyde dissous par le 
graphite. Les dégagements gazeux à l’anode étant les mêmes dans 
toutes ces électrolyses, il en résulte que les t. d. d. se rangeront dans 
l’ordre des électro-affinités de ces réactions de réduction, compte tenu 


Tensrons en volts 


Nous donnons une courbe tension-courant obtenue dans les condi- 
tions déjà décrites, avec une solution de Fe:0; (fig. 7). , ge 
Pour essaÿer d'expliquer l’électrolyse du FeO qui donne du fer à la 
cathode, nous avons établi une courbe tension-courant sur une solution 
cryolithique d'oxyde de fer, entre électrodes de fer. Le creuset-anode, 
en graphite ordinairement, est remplacé par un creuset en fer. Le 
manchon en graphite disposé autour du protège-couple, et servant de 
cathode est remplacé par un manchon de fer. Il suffit pour avoir la 
solution voulue de laisser la rouille du creuset se dissoudre dans la 
cryolithe. La t. d. d. mesurée est nulle. De plus, on peut poursuivre 
l’'électrolyse aussi longtemps que l’on veut : au fur et à mesure le creu- 
set est attaqué et se dissout tandis que le fer se dépose à la cathode. On 
_ peut ainsi aller jusqu’à ce que le creuset en fer se perce. 
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toutefois des surtensions éven- 
tuelles. Or, justement, ce qui 
compte ici pour nous c'est cet 
ordre de rangement qui permet 
la classification électrochimique 
des métaux dans la cryolithe. 

Les solutions d’oxydes de fer 
étudiées sont celles de : 


“ais Pr sé ste 2 à 


FeO : métastable à la tempé- 
rature ordinaire et dont la crvo- 
scopie a montré qu’il n’était pas ® 
ionisé dans la cryolithe. 

Fe:O; : pur en poudre de chez 
Prolabo. 

Fe;0, : sous forme de magné- 
tite. 


Quel que soit l’oxyde consi-. 
déré, les t. d. d. mesurées sur 
les solutions sont les mêmes. 
On trouve toujours ainsi et dans. 
les mêmes conditions : 


Ere—= 0,23 0,03 Ve 


L 
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Ceci nous fournit une explication à l'électrolyse possible du FeO. 
… Au début, le FeO est réduit par le graphite des électrodes. Dès que 
 Pélectrolyse commence, le fer ainsi formé préalablement à l’anode est 
réoxydé en un oxyde qui est tout de suite redissous et qui lui est élec- 
trolysable. Remarquons enfin ‘qu'avec toutes les solutions d’oxydes de 
fer, il reste une partie de l’oxyde non dissous au fond du bain. Si on 
vide le creuset aussitôt après sa sortie du four, la partie insoluble reste 
… au fond du creuset : en la passant aux rayons X par la méthode des 
poudres, on voit qu'on a affaire à de la magnétite Fe:30,. Enfin, nous 
- renvoyons à l'étude de lat. d. d. des solutions de chromite pour une 
autre hypothèse sur l’électrolyse du FeO (p. 222). 
Les solutions d'oxydes de manganèse étudiées sont celles de : 


MnO : on dissout le carbonate manganeux. 
Mn:0; : on obtient cet oxyde en chauffant MnO; à 600°-7o0° C pen- 
» dant une 1/2 heure. 
Mn;0, : on s’est servi de l’oxyde chimique vendu dans le commerce 
» et on a aussi dissous de l’oxyde naturel sous forme de haussman- 
nite. 
MnO; : on s’est servi de MnO, technique de chez Prolabo, puis de 
pyrolusite ; un a dissous aussi de la romanéchite qui est du MnO, 
” impur, l’impureté principale étant de l’oxyde de baryum BaO. J'ai. 
… déjà décrit la dissolution des oxydes de manganèse dans la cryoli- 
… the (30) : tous ces oxydes subissent une décomposition avant de se 
… dissoudre. Comme pour les oxydes de fer, si la concentration de la 
… solution est suffisante, on observe une réduction par le graphite des 
… électrodes. Les t. d. d. mesurées avec ces solutions sont les mêmes 
… quels que soient les oxydes dissous, et on trouve, toujours dans les 
mêmes conditions : 


Ena— 0017 0,010VE 


D En comparant cette t. d. d. à celle des solutions d’oxydes de fer et 

* de chrome, on voit que le manganèse est plus électropositif que le fer : 
» et que le chrome, alors que les solutions d’ox\des de chrome ne sont 

… pas réduites par le graphite. On a vu aussi, ci-dessus, que la réduction 

* par le graphite des électrodes ne se fait qu'à partir d’une certaine : 
“ concentration en oxyde : à 0,1 M par exemple, elle apparaît, et peut-être 
est-ce là l’explication du fait que les solutions d'oxyde de chrome ne 
- sont pas réduites par le graphite, puisque la solution saturée en Cr:03 
ne dépasse pas 0,003 M. Des solutions de même concentration en oxyde 
» de fer ou de manganèse ne sont pas réduites non plus ; nous séparons 
» ainsi pour les oxydes de manganèse les deux phénomènes qui sont, 
» d’une part, ce début de décomposition qui accompagne la dissolution 
“ et qui a lieu quand l’oxyde entre en contact avec la cryolithe, et, 
d'autre part, la réduction par le graphite qui a lieu quand la concen- 
» tration de la solution est suffisante. Nous donnons une courbe tension- 


_Sion-courant obtenue à ie 
. d’unesolution de Co:0; (fig. 9). 


* gris NiO de chez Prolabo. 


» nant de l’oxyde de nickel arrive 


commence de façon tumul- 
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| Fig. 8. 
T. d. d. d’une solution”cryolithique 
de haussmannite (Mn;Oi). 


la solution d'oxyde étudiée. 
Nous donnons une courbe ten- 


On trouve ainsi : 
ECo=—= 0,13 0,03 V. 


L'oxyde de nickel dissous 
dans la cryolithe est l’oxyde 


M. Rolin (44) a déjà signalé 
que cet oxyde est réduit quand 
on le dissout et que l’on retrouve 
du nickel métallique dans la 
solution. Quand un bain conte- 


au point de fusion, la réduction 


tueuse. En prenant la t. d. d. 


* d’une telle solution, on trouve : 


Exi —= 0,00 V. 
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servi de l’oxyde noir Prolabo 
A D 1 
Co30; : obtenu par calcina- 
tion du nitrate de cobalt pur 
Prolabo. 4 


courant obtenue avec ‘une solu- ; 
tion de haussmannite (Mn:0,;) È 
toujours dans les mêmes condi- 4 
tions (fig. 8). : 

Les oxydes de cobalt dont les 
solutions ont été électrolysées 
sont : l 

Co:03, : nous nous sommes 1 


Les phénomènes sont ici abso- | 
lument semblables à ceux qui se … 
produisent pour les oxydes de 
fer : d’une part la réduction par | 
le graphite des électrodes se 
produit de la même façon, d’au- 
tre part, les t. d. d. mesurées 
sont les mêmes quelle que soit 


lenA ! 


lensions en volts 
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Fig. o. 5 

T. d. d. d’une solution cite % 
de sesquioxyde de cobalt. 
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» Nous donnons une courbe tension-courant obtenue à partir d’une 
telle solution (fig. 10). 

En examinant les mesures faites sur la série des solutions d’oxydes 
des métaux de la famille du fer, on voit que la précision obtenue n'est 
pas la même suivant le métal envisagé. 

Nous avons dit ce qu’il fallait penser de 

la précision dans les mesures sur les solu- £ 
“tions de Cr,0O;, mais rien ne peut justi- 8 

fier a priori l’étalement des valeurs de / 
ces t. d. d. obtenues pour les solutions 7 { 
“d'oxydes de fer et de cobalt d’une part, ñ 
pour les solutions d’oxydes de manga- 6 À 
-nèse d'autre part. Les réactions de réduc- Î 

tion semblent être les mêmes pour tous  s *; 

ces oxydes en solution et pourtant il n’y | * 
a qu'avec les solutions d’oxydes de man- { 
ganèse que l’on obtient une précision 
comparable à celle obtenue avec les solu- : / 
tions d’alumine. / 
… Nous avons enfin classé dans ce para- ) 

“eraphe les solutions cryolithiques d’oxy- PS 

des de molybdène et de tungstène. Ÿ 

…. G. Petit (34) a en effet trouvé : LA ro À 

ee 1) que MoO; et WO; tout comme UO; Î Tensions en volts 
ne sont pas ionisés en solution dans la 
-cryolithe fondue ; 

4 2) que ces oxydes (MoO; et WO:) 
subissent un début de réduction par le 
graphite'en se dissolvant, et aussi quand 
ils sont dissous, et ceci, même aux 


0 05 


Fig. 10. — T. d. d. d'une 
solution cryolithique de 
nickel (NiO). 


<oncentrations employées par la cryoscopie. On s’en aperçoit d’ailleurs 


très facilement à ce que les solutions de WO: ou de MoO, après 
refroidissement adhèrent fortement au graphite, comme les solutions 
“concentrées d‘oxydes de Fe, Co, Mn. La non-ionisation de WO; 


dans ces conditions pouvait être contestée : j'ai pu la confirmer en fai- | 


ant la cryoscopie de la scheelite, WO,Ca (30), avec laquelle, pour les 
‘concentrations employées en cryoscopie, on n’observe pas de réduction 
par le graphite. Comme pour les oxydes non ionisés de la famille du 
“er, c’est-à-dire MnO, FeO, CoO, NiO, l’électrolyse des solutions cryoli- 
“hiques de MnO, et de WO, libère encore à la cathode le métal engagé 


“dans l’oxyde, et on obtient du molybdène et du tungstène. Le molyb- 


“ène se dépose en donnant des petites excroissances de place en place 
sur la cathode, mais il est en poudre fine. Le tungstène se dépose au 
‘contraire sous forme d’une pellicule ‘qui se détache facilement de la 
pe en graphite. Cette pellicule, après passage aux rayons X, ne 
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é 
|! 
. Q 17 . x x i , 
présente pas d'orientation préférentielle sur le support où elle s’est 
formée. On trouve ici : | 


Evo = 0,10 HE 0,03 VE 
Ew — 0,40 Ho,or V. 


» 


Nous donnons deux courbes obtenues à partir des solutions de MeOÿ 
et de WO; respectivement (fig. 11 et 12). F 

Pour expliquer l’électrolyse de ces oxydes dont la cryoscopie a montré 
qu'ils n’étaient pas ionisés, on ne peut guère adopter le schéma d’explis 
cation donné déjà pour l’oxyde de fer. Les stades de réduction à des 
valences inférieures avant d'arriver au métal existent ici, mais on n@ 
connaît pas le comportement de ces éventuels oxydes en solution, au 
cas où ils se formeraient. Tout ce qu’on sait, c’est que pour l’uraniumy 
UO; n’est pas ionisé tandis que UO, est ionisé en solution dans la 
cryolithe fondue. On peut toutefois admettre par analogie, que MoO 
et WO; étant réduits préalablemeut à l’électrolyse et les électrodes se 
trouvant ainsi garnies de métal, dès le début de l’électrulyse, du métal 
continue de se déposer à la cathode, et l’oxygène à l’anode redissout du 
métal sous forme d’un oxyde électrolysable. | 

C’est de cette façon qu’on arrive à superposer réduction chimique 
par le graphite et décomposition électrochimique. On verra ci-dessous 
ce que donne l’électrolyse des solutions cryolithiques de TiO». Dans 
toutes les électrolyses de solutions cryolithiques d’oxydes dont la cryos 
scopie a montré qu’ils n'étaient pas ionisés on constate que les t. d. di 
mesurées sont plus faibles que celles des solutions d’alumine, sauf pour 
les solutions de SiO:. Il serait peut-être bon ici d'envisager. une critique 
à la cryoscopie. Les cryoscopies dans le métaborate de lithium fondu: 
Bo, Li (54) donnaient pour presque tous les corps des droites. On cancel 
alors que l’extrapolation à la limite pour une concentration nulle soi 
sûre et sans équivoque. Dans la cryolithe, tout au contraire, les coures 
obtenues par cryoscopie nous montrent que les droites sont exception! 
nelles : dans la plupart des cas. on a des courbes. L’extrapolation d& 
ces courbes se fait alors à la limite de concentration nulle de façor 
beaucoup moins sûre que dans le cas du BO,Li. Ainsi, ayant obtent 
dans la cryolithe une courbe cryoscopique montrant qu’uu corps AB es 
dissocié en deux particules, on dira que ce corps est ionisé en A+ et Bs 
comme du NaCI dans l’eau. Par contre si un autre corps AB perme 
d'établir une courbe dont l’extrapolation montrera qu'il n’est pas ionisé 
on ue peut pas afrirmer qu'il en est réellement ainsi : on pourra tou 
au plus supposer qu’il est possible que AB né soit pas ionisé en sol 
tion dans la cryolithe. En effet, le meilleur exemple est encore celui di 
la cryoscopie de l'alumine : la courbe cryoscopique des Af/m en fonce 
tion de m ne commence à se relever que vers les molarités m — el 
Rien n'empêche que pour le corps AB ci-dessus la courbe cryoscopiqui 
se relève pour des molarités plus faibles que celles que les mesuré 
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Fig. 11. — T. d. d. d’une solution cryolithique 
d’anhydride molybdique (MoO;). 
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cryoscopiques permettent d’atteindre. D'ailleurs même en multiphant 
les précautions, le domaine des concentrations compris entre la concen-" 
tration la plus faible que permette d'atteindre la précision des mesures, 
cryoscopiques, et la concentration nulle, contient toujours une infinité # 
de points, et dans ce domaine rien ne permet de préjuger de la varia-# 
tion de la courbure de la courbe cryoscopique. C’est là, pensons-nous,m 
une objection qui permettrait d'expliquer plus rationnellement l'élec=« 
trolyse des solutions de MoO, et de WO, où la cryoscopie ne peut pas 
montrer s’il existe ou non dans ces solutions des ions Mof+ ou Wf+. 
Pour le cas plus général des électrolyses des solutions cryolithiquess 
d’oxydes, il n’en reste pas moins que le seul fait que M. Rolin (44) aitm 


. montré que l’alumine était dissociée en solution dans la cryolithe fon-# 


due, est suffisant pour expliquer le bien-fondé de la théorie la plus! 
simple de l’électrolyse des solutions cryolithiques d’alumine : dépôts 
direct d'aluminium à la cathode, dégagement primaire d'oxygène af 
L 

l’anode. 


sÉer: 


2 
T. d. d, des solutions d’oxydes de titane, de vanadium, de niobium, de 
tantale et d'uranium. — Les électrolyses des solutions de ces oxydes ont 
un point commun : elles donnent toutes au début un produit de réduc- 
tion à une valence inférieure. Les solutions de TiO, ne donnent pas au 
début de ces électrolyses de dépôt cathodique : le produit formé par réduc- 
tion doit être dissous dans le bain aussitôt formé. Cependant, cette forme 


réduite, bien qu’une partie en soit réoxydée à l’anode, finit par être en 


concentration suffisante pour qu’un deuxième produit de réduction s 
forme, lequel se dépose cette fois sur la cathode. 

Les solutions d’oxydes de vanadium donnent un dépôt cathodique 
constitué par des cristaux noirs très brillants, à structure lamellaire, 
que nous n'avons pas encore pu identifier : des radiogrammes de pou 


- dre établis avec ces cristaux, il ressort toutefois que leur symétrie doi 


être à trois paramètres : orthorhombique, monoclinique ou triclinique. 

De même les produits cathodiques obtenus par électrolyse des‘solu- 
tions d’oxydes de Nb ou de Ta ne sont pas les métaux. Les radio 
grammes de poudre établis avec ces dépôts cathodiques après séparation 
pat densité à l’iodure de méthylène ne nous apprennent rien, sinon que 
nous avons affaire à des corps non répertoriés à l’Zndex of X-Rays. 
se rend d’ailleurs facilement compte à l'examen de ces clichés que lon: 


© 


signalée pour le dépouillement des clichés, nous avons trouvé dans lé 
cliché obtenu à partir du dépôt cathodique issu de l’électrolyse de 
l'oxyde de niobium, un corps cubique simple, de maille a — 4,23 À non: 
identifié. 20 

Enfin pour les oxydes d'uranium, qu'il s'agisse de solutions de UO», 
UO:;, U:05, on trouve toujours à la cathode un peu d'uranium métal 
lique, très peu au début, et beaucoup de UO:. Il semble que UO:, 


ne 


e.- 
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ormé au début de l'électrolyse de UO;, existant pour les solutions 
le UO: et U;:0, (30), soit oxydé à l’anode, puis le produit oxydé est 
ransporté à la cathode pour redonner UO:. Ce n’est que petit à petit, 
Lau fur et à mesure que l'électrolyse se poursuit, que le dépôt catho- 
lique s'enrichit en uranium métallique, bien que cependant les quan- 
ités obtenues soient toujours très faibles. 

II ressort de cette étude que les t. d. d. de ces oxydes ne sauraient 
voir un sens précis quelconque puisqu’en aucun cas il ne nous a été 
érmis d'identifier les produits de réduction intermédiaires, d’abord 
ormés à la cathode. Signalons en effet que l’électrolyse plus prolongée 
les oxydes de Nb et Ta finit par libérer de l’aluminium à la cathode, et 
jue celle de l’oxyde de vanadium finit par donner du vanadium. Nous 
le donnerons donc ces t. d. d. qu’à titre purement indicatif : 


#2 Erio; = 0,50 + 0,02 V, 
74 Ev:0; — 0,08 + 0,01 VS 
| Ex6:0: 0,71 0,01 LA 
» Er:,0; —0,83 +0,02 V, 
Eu= 1,00 Æ 0,02 V. 


A Dplication des mesures de t. d. d. des oxydes simples : t. d. d, 
le quelques oxydes composés. — De tous les oxydes composés que nous 
vons essayé d'’électrolyser en mesurant la t. d. d. de leurs solutions, 
eules les solutions de chromite ne vérifient pas les résultats obtenus par 
es mesures des t. d. d. des oxydes simples. 

… Ainsi l’électrolyse d’une solution cryolithique de romanéchite donne 
lu manganèse à la cathode (voir ci-dessus p. 216). La romanéchite est du 
oxyde de manganèse contenant de l’oxyde de baryum, BaO. On a donc 
&, un premier exemple d’électrolyse d'oxyde composé, donnant la 
éparation du manganèse de la romanéchite. 
- Les électrolyses des solutions cryolithiques d’ilménite (nous avons pu 
n'avoir un échantillon de Madagascar et un échantillon du Hoggar), 
lé sable ilménité (TiO;Fe avec du SiO:), de wolfram WO, (Fe, Mn), 
lonnent toutes un dépôt cathodique de fer, et leur t. d. d. est la même 
ue celle des oxydes de fer. 

. Les électrolyses des solutions cryolithiques de WO,Ca, sous forme . 
aturelle, la scheelite, ou sous forme chimique précipitée pure (on 
obtient en mélangeant deux solutions bouillantes, l’une de WO;Na, 
autre de Cl,Ca en proportions convenables) donnent du tungstène et 
à t. d. d. des solutions de WO,Ca est la même que celle des solutions 
e WOs. , 

% On obtient encore le même résultat avec les solutions de MoO,Ca chi- 
nique précipité pur. 

* Il n’y a que la chromite qui échappe à la règle. Son électrolyse donne 
n dépôt cathodique de chrome, et sa t. d. d. est la même que celle des 
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solutions cryolithiques de Cr,0,. En faisant la eryoscopie de la chr 
mite (38), j'ai trouvé par analogie avec les autres oxydes dissous 


schéma de dissociation : | 
| 


Cr;,0,Fe PA C0 — FeO, 
Cr,0,2 CrOz + O0 + CFE. 


Le résultat de l'électrolyse confirme parfaitement cette théorie : 
chrome est déposé et la t. d d. est la même que celle d'une ne 
Cr30,. Pourtant, l'électrolyse d'une solution de FeO seul donne du f 
à la cathode : reste à savoir si cette solution de FeO ne contient bie 
que du FeQ. Il semble plutôt que le FeO de la chromite serait protégt 
dans celle-ci au moment de la dissolution de la cryolithe, alors que Fe 
seul serait oxydé avant d'être dissous. 

IL en serait de même d’ailleurs pour les solutions de MnO desquelle 
on sépare du manganèse à la cathode. En effet, FeQ n'est que métastabl 
à la température ordinaire, et MnO s’oxyde rapidement dès la tempé 
ture ordinaire au contact de l'air ambiant. 

Il n’en reste pas moins que ces électrolyses d'oxydes composés con 
tituent un procédé de séparation des métaux qui s'y trouvent engag: 
on sépare ainsi : 


— le manganèse dans la romanéchite ; 

— le fer dans les ilmémites et le wolfram ; 
— le tungstène dans la scheelite ; 

— le molybdène dans MoQ,Ca ; 

— le chrome dans la chromite. 


Nous pouvons donner maintenant une classification électrochimiqu 
des métaux, basée sur la valeur de la t. d. d. de leurs solutions, et 
reprenant dans cette classification que les métaux dont les soluti 
d'oxydes fournissent à la cathode, soit de l'aluminium, soit le méi 
engagé dans l'oxyde, on trouve par ordre décroissant d’ électroposi 
vite : 


1) Métaux plus électropositifs que l'aluminium ; on trouve ici : ! 
Mg, Ca, Sr, Ba, La, Th, Zr, Si. 

2) L'aluminium lui-même : E— 1,07 + oo V. 

3) Métaux moins électropositifs que l’Al, et dans l’ordre : 


Ma/oxyde de Mn. . . . . E—o,81 +aot V 
Cr/Cn0s 4 4 124 +  . " E—0,75 +0,05 VS 
WIWOs. Se L'OEUIR OA RGO RE 
Fe/oxyde de Fe ; . ... : .  E—0,23 0,03 V Ë 
Co/oxyde d6.Co RO se EUR 013% 0,03 V0 
Mojoxyde de Mo. . . . . E—o,10 +0,03 V 
Ni/NiO, SAS CE ET ES EE , 
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- Grjotheim (16) donne une table où les métaux sont classés par varia- 
ion AG de l'énergie libre de Gibbs pour la réaction à 1 000 C : 


nMe + 2H,0 (g) —Me,O, + 2H, (g). 


On y trouve pour les métaux que nous avons essayé de classer la suc- 

ession par ordre d’électropositivité croissante : Ni, Co, Mo, Fe, W, Cr, 
Mn, Si, AI, Mg, Ca. 
On voit qu'il y a une interversion de Mo et Co, mais on remarque 
ussi que les t. d. d. trouvées pour ces deux métaux sont voisines et que 
eurs domaines de validité se chevauchent. Pour tout le reste, notre 
lassification est identique à celle-ci, sauf pour Si que l’on trouve dans 
a. cryolithe plus électropositif que l’Al. Nous trouvons donc là une 
onne confirmation des résultats que nous avons obtenus. 


RÉSUMÉ ET CONCLUSION 

" Nous avons mis au point une méthode de mesures des t. d. d. 
br 020° C des solutions d'oxydes dans la cryolithe fondue : le mode opé- 
atoire décrit doit être rigoureusement suivi pour que les résultats 
oient reproductibles, condition essentielle pour que ces résultats aient 
in sens. Les courbes tension-courant obtenues présentent un alignement 
jui va de l'intensité maximum choisie à une intensité inférieure non 
iulle. L’extrapolation de cet alignement jusqu’à l'axe des tensions 
lonne ce que nous appelons la tension de décomposition (t. d. d.) de la 
olution cryolithique étudiée, et cette t. d. d. est fonction de l'intensité 
haximum à partir de laquelle la courbe tension courant est tracée 
lonc cette t. d. d. tient compte des surtensions aux électrodes. L'étude 
les courbes tension-courant établies toujours par intensités décroissantes 
nais en essayant d'attendre en chaque point intermédiaire que l’équi- 
ibre soit atteint montre que cet équilibre n’est pas encore atteint même 
ion attend 1/4 d'heure; on en déduit que l'alignement des courbes 
tablies rapidement donne une t. d. d. E de la forme : EE, +$S où 
do est la t. d. d. vraie de la solution étudiée, et où S représente la 
omme des surtensions ou des dépolarisations aux électrodes. Etant 
lonnée la lenteur de l’évolution des phénomènes aux électrodes vers un 
tat d'équilibre pour les valeurs intermédiaires de la tension, nous 
mettons que S, et par suite E, sont fonctions de l'intensité maximum 
Lpartir de laquelle la courbe tension-courant est tracée. On trouve 
insi pour les solution cryolithiques d’alumine : 

à 


d 


1 Bi==r-01 0,01 N°; 
Es —1,04—+0,01 V; 


E,1=1,03—+oot V. 


sort | 
ds d'u ee” 
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Ayant admis que E— E + S, on voit alors que E ne suit pas la rel 


tion de Tafel, qui serait ici : : 
E—a + b Log Imax (a et b : constantes) | 

mais plutôt une loi en : 4 
Eromex == (max}ravec 1 à 


Où [max représente l'intensité maximum à partir de laquelle la courbe 
tension-courant a été tracée. "74 

On montre ensuite qu'avec les solutions cryolithiques d’alumine, on 
peut obtenir deux sortes de dépôts cathodiques auxquels correspondent 
des t. d. d. différentes. Ceci permet de justifier le début du mode .opé- 
ratoire prescrit pour établir une courbe tension-courant, et celui-ci étant 
suivi, on obtient un dépôt cathodique qui correspond à la plus faible 
t. d. d. des solutions cryolithiques d’alumine : on en déduit que, dans 
nos expériences, la surtension cathodique est certainement très 


4 
? 


faible. j 


Nous montrons enfin que la précision de nos résultats ne permet pas 
de mesurer l'influence de la concentration des bains en alumine sur les 

t. d. d. mesurées à partir d’une même intensité maximum [max : cette 
influence pour des concentrations variant de 1/16 à 1/4 équivalent: 
gramme d'ALO; dans 160 g de cryolithe est donc inférieure à 2 p. 10t 
sur les t. d. d. mesurées. 


Nous abordons ensuite l’étude de l’électrolyse de la cryolithe pure et 
de l'effet d’anode, qui nous fournit deux résultats importants : le pre 
mier concerne une application de l'effet d’anode, le second concerne le 
mécanisme réactionnel de l’électrolyse des solutions cryolithiques 
d’Al:0; à l’anode. Une pièce de graphite, servant d’anode dans u 
électrolyse d’ün bain de cryolithe pure, est dite « traitée par effe 
d’anode à basse tension », quand cette tension aux bornes du bain est 
voisine de 10 V au moment de la production de l’effet d’anode. Le gras 
.. phite se trouve alors recouvert d’une fine pellicule isolante, particuliè 
rement stable même en présence de solutions cryolithiques d’aluminel 
l’étude aux rayons X de la surface ainsi altérée au moyen du dispo 
üf de Brindley, montre deux raies de diffraction nouvelles correspo 


dant à des distances réticulaires de 2,73 et 2,32 À, non identifiées ave 
celles d'un corps connu et susceptible de se former au cours d’une tell 
électrolyse. Enfin la particulière stabilité de la courbe isolante formé 
sur le graphite de l’anode lors de la production de l’effet d’anode Ê 
basse tension, nous permet de déduire que le mécanisme du processu 
anodique dans les électrolyses normales de solutions cryolithiques d'al 
_ mine, exclut la décharge primaire d'ions F- ou d’ionsfluorés. La t, d. 
des bains de cryolithe pure altérée par fusion prolongée à l'air, étant k 
même que celle des solutions cryolithiques d’Al:0;, on en déduit que 
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ces bains altérés contiennent des ions O—— ou au moins des ions oxy- 
génés. Du point de vue de la théorie de la production industrielle de 
l'aluminium, l’exclusion de la décharge primaire des ions F- à l’anode 
entraîne qu'il n’y a à l’anode que décharge d'ions O—— ou d’ions oxygé- 
nés, lesquels ne peuvent provenir que de la dissociation de l'almite 
Misôute : cette dissociation ne peut donc plus être mise en doute. Dès. 
lors, l’hypothèse la plus simple consiste à supposer que les solutions 
cryolithe-alumine contiennent des ions O—- et en conséquence des ions 
Alt++, et que ce sont ces ions qui se déchargent directement aux élec- 
trodes. Les résultats trouvés par M. Rolin (44) sur une idée de 
M. Eugène Darmois (12) sont ainsi entièrement confirmés. 

Nous donnons ensuite les t. d. d. des solutions cryolithiques d’oxydes 
que nous classons en trois catégories : 


1) oxydes des métaux plus électropositifs que l’aluminium ; 

2) oxydes des métaux moins électropositifs que l'aluminium dont 
V'électrolyse des solutions cryolithiques libère, à la cathode, le métal 
engagé dans l’oxyde ; 

» 3) oxydes dont l’électrolyse des solutions cryolithiques conduit à des 
dépôts cathodiques correspondant à un stade de réduction intermé- 
diaire entre l'oxyde dissous et le métal engagé dans cet oxyde. 


3 - Dans la première catégorie nous trouvons les solutions cryolithiques 
de : GIO, MgO, CaO, SrO, BaO, La:03, SiO,, ZrO:, ThO:. Le dépôt 
cathodique obtenu par électrolyse des solutions de ces oxydes est de 
Paluminium, et la t. d. d. est la même que celle des solutions cryoli- 
thiques d’alumine. Il est évident alors que les électropositivités de ces 
métaux ne peuvent être classées les unes par rapport aux autres par 
cette méthode. 

. Dans la deuxième catégorie, nous trouvons les oxydes de Mn, Cr, W, 

Mo, Fe, Co, Ni, et on les classe d’après les t. d. d. trouvées pour les 
solutions de leurs oxydes : on constate que la t. d. d. est la même pour 
un même métal quel que soit l’oxyde du métal qui est dissous. On 

rouve ainsi toujours à 1 0200 C, avec 1/4 équivalent-gramme d'oxyde 
dissous dans 160 g de cryolithe, et en partant de l'intensité maximum 
de 8 À qui correspond à des densités de courant de 0,08 A/cm? à l’anode 
et de 0,25 A/cm? à la cathode : 


# 4 E(Mn) = 0,81 +o,or V, 
E(Cr) = 0,75 Æ 0,05 V, 
E(W)=0,40 Ho,ot V, 
E(Fe) = 0,23 + 0,03 V, 
É(Co)= 0,13 0,03 V, 
E(Mo)= 0,10 +0,03 V, 
E(Ni) = 0,00 V. 


: la troisième catégorie, nous trouvons les solutions d'oxydes de 


LA 


. 
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titane, vanadium, niobium, tantale et uranium. Les stades de réductions 
intermédiaires ne sont pas identifiés parce que les radiogrammes de. 
poudre établis sur les dépôts cathodiques donnent des raies qui ne sont" 
pas identifiables avec celles de corps connus et répertoriés. Les t. d. d. 
des solutions de ces oxydes ne sont donc données qu’à titre indicatif :" 


EUTI05)=—= 0:50 20,92; 
EV:0;:)= 0,08 + 0,01, V, à È 
EiNb:0;:)=0,71 +o,oi.V; 
E(Ta:O;:) = 0,83 + 0,02 V, 
EU)= 1,00 + 0502: V. 


LES" 


> 

Nous avons tenté de trouver des explications au fait que l’électrolyses 
d’oxydes tels que. Si0:, FeO, MnO, WO;, MoO;, UO;, donne un dépôt 
cathodique sans présenter d'effet d’anode. Entre autres explications;« 
nous avons été amenés à faire une objection aux résultats de la cryoscon 
pie de laquelle il ressort, plus particulièrement dans le cas de la crÿo- 
lithe où les courbes donnant le Af/m en fonction de m ne sont des” 
droites que rarement, que : si la cryoscopie indique une dissociation d’un 
corps en plusieurs particules, cette dissociation ne peut être contestée 
mais si la cryoscopie indique par extrapolation, qu’un corps n’est pas” 
dissocié, on peut toujours supposer qu'il en est bien ainsi sans toutefois 


-prouver qu'il en est réellement ainsi. Cette objection nous permet d 


supposer par exemple que les solutions de WO; ou MoO, dans la cryo= 
lithe fondue contiennent préalablement à l’électrolyse des ions WF# 
ou Mo*+ et des ions 0, sans que la cryoscopie puisse nous prouvers 
indubitablement que cette hypothèse est fausse. 
Nous terminons notre travail par une application de ces résultats au 
mesures de t. d. d. de solutions d’oxydes composés naturels ou arti 
ficiels : | 


1) romanéchite (MnO, avec du BaO). La t. d. d. d’une solution des 


romanéchite est la même que celle des solutions cryolithiques d'oxyde 
de manganèse, et le manganèse est séparé à la cathode par électrolyse'; 


n 


2) ilménite (Ti0;Fe) de Madagascar et du Hoggar, 
sable ilménité : TiO,Fe avec du SiO», 
wolfram : WO,(Fe, Mn). 

Les t, d. d. des solutions de ces minéraux sont identiques à celle des’ 
solutions d’oxydes de fer, et le dépôt cathodique obtenu est du fer : le 
résultat est donc en concordance avec les t. d. d. trouvées pour le 
oxydes seuls ; À 

3) scheelite (WO,Ca), | 

WO,;Ca chimique, °2 
MoO,Ca chimique. | 
On obtient du tungstène avec les solutions de WO,Ca, du moty bd br 
Lt 


avec les solutions de MoO,Ca ; 


A 
ra 
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&) chromite Cr,0,Fe. L'examen des t. d. d. des solutions d’oxydes 
le chrome et des solutions d'oxydes de fer, laisse prévoir un dépôt de 
er, puisque c'est ce métal qui est le plus noble dans la classification 
tablie. C’est l'inverse qui se produit, et on obtient par électrolyse de la 
hromite un dépôt de chrome : la t. d. d. est la même que celle des 
solutions d'oxydes de Cr. 

- On a expliqué ce phénomène par le fait que le fer de la chromite y 
st peut-être sous forme de FeO pur non ionisé, alors que le FeO dis- 
sous seul serait partiellement oxydé avant d'être dissous ; on pourrait 
iussi admettre que le fer de la chromite y serait dissimulé sous forme 
le complexe. L'hypothèse d'associations moléculaires dans la cryolithe 
fondue semble en effet se confirmer : G. Zarzycki (54) a trouvé que la 
ryolithe était complètement ionisée en solution dans le métaborate de 
äthium fondu et à la limite de dilution infinie. Cela ne peut laisser en 
rien préjuger de l’état dans lequel se trouve la cryolithe pure fondue. 
Ainsi G. Sutra (49), par des considérations théoriques sur l'énergie de 
formation des trous dans les liquides au moment de la fusion, trouve 
que la cryolithe fondue est dissociée en quatre particules ou peut-être 
légèrement plus, ces quatre ions pouvant être : 3Na+ et AlF--. 
M. Rolin (45) montre ensuite que la cryolithe contient des ions Al#++ : 
#eux-ci proviendraient alors d’une légère dissociation de AlFS. Si la 
rvolithe fondue se trouve sous forme d’ions complexes, rien n'empêche 
non plus que d’autres corps ne s’y trouvent pas. 

- Enfin nous avons donné une idée de la complexité des résultats obte- 
aus dans l’électrolyse des oxydes où cette électrolyse ne libère pas un 
métal à la cathode 

4 En résumé, il semble bien que l’électrolyse des solutions cryolithiques 
Joxydes ne soit guère plus simple que l'électrolyse des solutions 
iqueuses. 
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INTRODUCTION 


— L'étude systématique des traces isolées produites par le rayonnement 
cosmique dans les émulsions nucléaires a permis de rejeter l'hypothèse, 


- d’abord admise (3), que ces traces n'étaient dues qu'à des branches 


» d'évaporation d'étoiles formées dans le voisinage de l’émulsion. Il 
…résulterait que les traces isolées auraient une répartition spatiale iso- 
; trope. Toutefois, les traces isolées sont beaucoup trop nombreuses pour 
» être attribuées aux produits de chocs nucléaires faits dans le voisinage 
* immédiat de l’émulsion. Ce processus ne peut rendre compte que de 
À - quelques pour cent des traces isolées (7), (22). 
- Dès 1949, des expériences (17), effectuées près de l'équateur géoma- 
5  gnétique, à altitude de montagne (1 600 m, 2300 m et 4500 m) ont 
K; permis de constater l'existence d’une dissymétrie Est-Ouest dans la 
) répartition des traces isolées On a égalément pu mettre en évidence, | 
pee à ces expériences (28) et d’autres datant de 1950 (21), une varia- 
Dtion de l'intensité avec l’angle zénithal autour de la verticale, avec 
- maximum très marqué à la verticale. La répartition spatiale des traces 
Lisolées n’est donc pas isotrope. 


+ En même temps, Dixit (7) étudiait dans des plaques exposées égale- 
ment à altitude de montagne (2400 m) la variation de l'intensité des 
traces isolées en fonction de la latitude géomagnétique. Ces résultats 
— coufirmés d’ailleurs par les travaux récents de M. Tsai Chu (26) 
> pour les latitudes inférieures à 45° et ceux de Mile Y. Avignon (18) 
pour les latitudes supérieures à 45° — montrent que la majcrité des 
traces isolées non relativistes doit être produite par une radiation (N) 


rayonnement cosmique avaient permis d'établir sa variation en fonc- 


. faites à La chambre d’ionisation par Lange et Forbush (14) en 1948, 


_ changement dans l'intensité avait pu être enregistré. Ainsi, le 19 novem- 


‘pouvoir être expliqué que par une émission de corpuscules par le soleil 
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affectée en intensité et en direction par le champ magnétique terrestre, 
donc étroitement liée aux primaires. 4 

Il apparaît donc qu'il est possible par l'étude de l’anisotropie des … 
traces isolées de remonter à celle des primaires. En particulier, de » 
rechercher l’anisotropie qui pourrait provenir d’une émission de cor- # 
puscules par le soleil ou de modulations par phénomènes solaires. 

En effet, les travaux faits au moment de notre expérience (1951) 
semblaient indiquer une distribution primaire non isotrope qui pour- 
rait être liée à l'émission d’un flux de corpuscules par le soleil, Lord et 
Schein (15) venaient d'observer, au moyen d’émulsions nucléaires, la 
variation diurne de l'intensité des noyaux lourds primaires dans la 
stratosphère. [ls trouvaient que de tels primaires étaient approximati- 
vement 2,5 fois plus nombreux le jour que la nuit, différence explica- 
ble seulement par une origine solaire. 

D'autre part, des mesures systématiques faites sur l'intensité du 


RE” 


Sré-4 


tion du jour solaire. En particulier, des études assez complètes ont été 


Hogg (13) en 1949 et une variation diurne de l’ordre de 1 p. 100 a pu 
être mise en évidence, compte tenu des effets barométriques et de tem- 
pérature étudiés par Duperrier (8) en 1944. Avec des télescopes de 
compteurs, Malmfors (16) en 1948, puis Elliot et Dolbear (9) en 1950 
et 1951 ont montré qu'il existait une différence significative entre les 
variations de l'intensité venant des directions Nord et Sud et également . 
pour les directions Est et Ouest. D'où, pour interpréter ces différentes : 
variations, l'hypothèse d'un rayonnement primaire non isotrope qui | 
pourrait être lié à une émission de corpuscules par le soleil. 

Cette interprétation semblait d'autant plus fondée, qu’on avait éga- 
lement observé (Sekido et Yoshida (24) en 1950, Elliot et Dolbear (9) 
en 1951) une augmentation de l'intensité du rayonnement cosmique : 
dans les quelques jours suivant un fort orage magnétique. Re 
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De même, à l'occasion de l'apparition de taches solaires, un brusque + 


bre 1949, on avait pu observer, à la chambre d’ionisation, une augmen- 
tation de l'intensité allant jusqu’à environ 200 p. 100 à Climax (Colo- 

rado, 3 500 m d'altitude) (Forbush, Stinchcomb et Schein (12), 1950) ] 
et à Manchester avec un détecteur de neutrons lents, un accroissement | 
d'un facteur 6 (Adams (1), 1950). Un effet aussi important ne semble 


ou dans son voisinage immédiat et affecterait principalement la com- 
posante primaire de basse énergie. ÊE 
Il nous a donc paru intéressant d'étudier, grâce aux traces isolées 
enregistrées à altitude de montagne, la répartition de l'intensité du - 
rayonnement cosmique de basse énergie dans un système d'orientation - 
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fixe par rapport au système solaire, toute anisotropie observée sur les 
“traces isolées pouvant rendre compte d’une anisotropie dans le rayon- 
nement primaire incident. 


CHAPITRE PREMIER 


Généralités sur la méthode utilisée. 


.… Dispositif expérimental. — Nous nous sommes proposé d'étudier la 
‘répartition spatiale des traces isolées dans des émulsions nucléaires 
“conservant une orientation fixe par rapport au soleil. Après plusieurs 
essais et afin d'éliminer toute anisotropie d’origine locale, nous avons 
“utilisé un appareil tournant, dans lequel quatre plaques sont disposées’ 
à l'intérieur d’un cylindre en aluminium mince et y constituent les 
Maces latérales d’un parallélépipède rectangle à base carrée, le grand 
axe des plaques étant parallèle à l’axe du cylindre et les émulsions. 
tournées vers l'extérieur. L’axe de rotation (axe du système) est paral- 
Jèle à l’axe du monde. Ce cylindre et les plaques sont entraînés par un 
“mouvement d’'horlogerie qui leur fait faire un tour en 24 heures d 

temps solaire moyen. 

… Les plaques ont été exposées à l'Observatoire du Puy-de-Dôme (alti- 
tude 1 460 m, latitude géographique /45°46', latitude géomagnétique 
4805’) du 16 juin 1951 au 16 septembre 1951. L'appareil a été remonté : 
régulièrement toutes les semaines et sa marche a été vérifiée tout au 
cours de l'expérience. A chaque vérification, l'appareil était remis 


” Plaques. Développement. Dépouillement. — Les quatre plaques — 
Hford G5, épaisseur d’émulsion vierge 450 y, 2,5 X 7,9 cm* — ont été 
développées ensemble « par température » (6) avec stade chaud à 31°C 
pendant 1 heure. : 

* Le dépouillement a été fait à l'aide d’un microscope binoculaire 
Stiassnie équipé d’un objectif 1/10 à immersion et d’uue paire d’ocu- 
laires x 4: Il a été conduit par des considérations d'ordre géométrique. 
La variation de la surface apparente du volume d’émulsion relative- 
ment à la direction d'arrivée des particules serait minimum si on 
considérait un parallélépipède d’émulsion à base carrée. Mais, nous 
sommes limités, d’une part, par l'épaisseur de la couche sensible qui 
est donnée, et, d'autre part, nous désirons avoir un nombre suffisant 
de traces pour réduire le plus possible les fluctuations statistiques. 
Nous avons ainsi été tenus à considérer un parallélépipède d’émulsion 
d'assez grande longueur (5 cm) mais dont les deux autres arêtes sont 


… 
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du même ordre de grandeur déterminé par l'épaisseur de la couche 
sensible, soit 1 mm X 0,45 mm (épaisseur de l’émulsion vierge), ce 
parallélépipède ayant mêmes axes que les plaques. 


Perturbations dues à l'appareil et à la géométrie de l’expérience. 
IL est important d'étudier, d’une part, l'effet d'absorption dû à la tra- 


| 
| 
' W 4 
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Fig. 1 
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versée par les particules du cylindre d'aluminium eutourant les plaques 
et d'esumer, d'autre part, la proportion de traces que nous avons poin- 
tées deux fois du fait de la disposition des plaques et des volumes 
dépouillés. 1 


Errer DE L'ABSORBANT, — La figure 1 rend compte des dimensions 
de l'appareil. Toutes les particules enregistrées dans les {plaques ont 
traversé au moins 500 y d'aluminium (épaisseur du cylindre protec- 
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teur). Ce parcours correspond à une perte d'énergie de 10 MeV environ 
pour un proton qui s’y terminerait. L'épaisseur maximum d'aluminium 
traversé est le parcours AB—/,7525 mm, soit environ 4 950 y d’une 
particule enregistrée dans une plaque au point le plus éloigné de la 
base du cylindre. Il correspond à une perte d'énergie de 30 MeV pour 
un proton se terminant dans l’absorbant. Pour un même parcours, ces 
pertes d'énergie diminuent quand l’énergie de la particule augmente. 
En conséquence, seules les traces d'énergie inférieure à 30 MeV seront 
arrêtées par la traversée de l'aluminium. Ces traces ont une répartition 
moyenne isotrope, ce ne sont pas les particules qui nous intéressent, 
Gelles que nous recherchons seront seulement ralenties et leur spectre 
d'énergie sera décalé vers les faibles énergies. 


PROPORTION DE TRACES POINTÉES DEUX FOIS. — La probabilité qu’une 
trace soit prise deux fois, c'est-à-dire qu’elle soit pointée dans deux 
plaques différentes, dépend à la fois de la position du point où la par- 
ficule perce la première face d’émulsion rencontrée, de la direction de 
da trajectoire de la particule et, enfin, de l'énergie de cette particule. 

Les particules du rayonnement cosmique arrivent dans toutes les 
directions suivant une certaine loi de répartition par rapport à la verti- 


cale de la forme cos” w, w étant la colatitude du lieu d’exposition. 
L'exposant À varie avec l'énergie, mais est supérieur à 1 pour toutes 
les partiules d'énergie supérieure à 30 MeV (pour un proton). Les tra- 
ces d'évaporation (E < 30 MeV) sont isotropes. Nous obtiendrons donc 
une limite très supérieure de la probabilité en supposant un rayonne- 
ment isotrope. En envisageant le problème uniquement sous un aspect 
géométrique, nous aurons au maximum 2,4 p. 100 des traces qui pour- 
ront être prises deux fois. 

* Mais, une trace, pour être retenue dans deux plaques différentes, 
doit avoir une énergie suffisante pour traverser l'épaisseur d’une émul- 
sion et des supports de verre de deux plaques. On trouve ainsi que 
foutes les particules qui traverseront une des plaques avec une énergie 
à l’arrivée inférieure à 42 MeV (pour un proton) ne peuvent atteindre 
une seconde plaque. L'évaluation faite dans le paragraphe précédent 
est donc une limite très supérieure. 

» EBtalonnage des plaques en énergie. — Le voile dans nos plaques est 
1ssez important, du fait de la durée d'exposition. Pour pouvoir identi- 
fer les particules, nous avons dû limiter notre étude à un domaine 
l'énergie où la densité de grains est suffisante pour suivre une trace 
out au long de son parcours et où les grains de la trace se distinguent 
facilement des graius du voile. Pour définir ce domaine d'énergie, il 
tait donc nécessaire d’étalonner nos plaques en granulation. 

* Pour cela, nous avons utilisé les traces de six mésons f. se terminant 
lans l’une ou l’autre des quatre plaques. Ces mésons ont respective- 
n', ) * 
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ment comme parcours résiduels : 1,250 &, 3,425 ua, 3,900 u, 3 97) 
4,250 x et 4,350 x. Ils ont été choisis peu inclinés par rapport au plan 
de l'émulsion, il n ‘y a donc pas lieu de tenir compte, pour l° évaluation 
| de la granulation, du fait que les grains sont comptés non pas sur 
longueur vraie de la trace mais sur la longueur projetée sur le plan de 

l'émulsion. Sur des sections de 150 x à partir de la fin de la trace 
nous avons compté le nombre de grains (optique utilisée : 1/16 immer 
sion, oculaires X 8, soit un champ de 75 & de diamètre) et pu établi 
une courbe moyenne d'étalonnage densité de grains parcours résiduel 
jusqu'à 50 grains sur 190 & (fig. 2). 
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Fig. 2. 
Ver x 
à. Les particules protons et mésons x ayant mème charge, en de 
: points où les traces de ces deux particules ont même granulation, les 
2& parcours résiduels sont dans le rapport des masses. Donc, à même gre 
; nulation correspond un parcours résiduel R pour un méson et R.(M/ 
ù pour un proton (M— masse du proton = 1 836,57 0,20 m,, n = ma 
à du méson y 206,9 + 0,2 mn.), soit environ 94 X R. La courbe (densité 


grains — parcours résiduel) pour un proton peut donc être facilemer 


| déduite de la courbe construite expérimentalement pour les mésons. > 
».. La courbe parcours-énergie construite d’après la suggestion 

‘Sa M. W. Friedlander (communication du CERN, juillet 1954) permet | 
ve À passer de la courbe granulation-parcours (fig. 2) à la courbe granu 


tion-énergie. 


Remarque. — Comme nous l'avons indiqué plus haut, dans le 
où les traces sont inclinées d’un angle 8 par rapport au plan de l'ém 
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on, le nombre de grains est évalué, en fait, non pas sur 150 y, mais 
ir une section de 150 w/(cos £). Il faudra donc tenir compte de cette 
rrection d’inclinaison. Ce processus n’est valable que pour les traces 
clinées de moins de 65° sur le plan de l’émulsion, le facteur correc- 
fdevenant alors trop important, d'autant plus qu’on ne peut plus 
mpter les grains avec une précision suffisante. 

L’angle $ est déterminé à l'endroit où s'effectue l'évaluation de la 
nsité de grains AN, par : 


h est l'épaisseur de l’émulsion fixée sur une longueur A/ de la trace. 
est le coefficient d’affaissement, c’est-à-dire, le rapport de l'épaisseur 
> l'émulsion vierge à celle de l’émulsion fixée. Nous l’avons déter- 
iné en mesurant à l’aide d’un comparateur « Solex » pneumatique : 
l'épaisseur de l’émulsion vierge + celle du verre ; 

l'épaisseur de l’émusion fixée + celle du verre. 

L'épaisseur de l’émulsion fixée est, en outre, mesurée sous le micro- 
ope à l’aide de la vis de profondeur. Dans nos plaques : 


d 


k— 2,55 +0,10. 


est le même dans les quatre plaques. 


CHAPITRE II 


Nature et spectre d’énergie des particules. 


ER 


Remarque préliminaire. — En basse atmosphère, le rayonnement cos- 
ique est formé essentiellement de mésons y de grande énergie, 
électrons qui constituent le quart environ de l'intensité totale et, soit 
oviennent de la désintégration des mésons y, soit appartiennent aux 
condaires des gerbes de l’air, enfin, de la composante nucléaire (N). 
tte dernière composante est plus particulièrement affectée par les 
féts dus au champ magnétique terrestre et par les variations en fonc- 
n du temps. C’est son étude que nous nous sommes proposé de faire. 
i composante (N) ne constitue que quelques pour-cent dé l'intensité 
tale, aussi pour ne pas être gêné par les particules relativistes, nos 
aques ont été développées de telle manière que la granulation au 
inimum d'ionisation D, soit très faible. Mais nous pouvons déduire 
valeur D, des courbes d'étalonnage (chap. premier, $ IV). Un méson y 
ant 44oo x de parcours résiduel présente une granulation de 


grains sur 150 w. Or, les courbes parcours-énergie nous donnent 
ur l'énergie correspondante 13 MeV pour un méson x et 119 Mev 


der 08 ap 
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environ pour un proton de même granulation. Les tables de Barkas& 
Young (4) nous montrent enfin que de tels protons ont une granulatio 
d'environ 3 fois la granulation D,. Cette dernière serait donc approx 
mativement de 16,7 grains sur 150 &. Les traces dues aux particule 
relativistes ne sont donc absolument pas visibles dans nos plaques. # 


Définition du domaine d'énergie étudié et nature des particules. = 
Nous nous sommes limités à un domaine d’énergie où nous pouvioh 
suivre les traces tout le long de leur parcours et les identifier facilemer 
sans avoir besoin de recourir à la méthode de diffusion multiple (scattei 
ing). La variation de granulation permet, en effet. dans un certai 
domaine d'énergie, de reconnaître un méson, même si son parcouf 
dans l’'émulsion est court. Plus on s'approche de la fin d’un mésof 
plus la densité de grains augmente rapidement sur un faible parcours 
Cet accroissement est, au contraire, sur un même parcours, assez pê 
sensible pour un proton et encore moins pour un deutéron ou un tf 
ton. Nous ne parlons pas des particules alpha qui sont très rares, si à 
élimine toutes les traces, de longueur inférieure à 60 ., dues aux conta 
minations radioactives. Les particules alpha constituent une fractiô 
importante des traces produites dans les étoiles, mais toutes nos trace 
ont été suivies de façon à éliminer toutes celles qui sont des branché 
d'étoiles dans l’émulsion. Nous allons étudier les cas où l’identificatid 


$ 


peut se faire aisément. ‘4 


A. Cas des traces se terminant dans l'émulsion. — L'identifice 
tion est alors immédiate : un méson présente, en fin de parcours, u: 
scattering tout à fait caractéristique. Au cours de notre dépouillement 
nous avons pointé 198 traces se terminant dans l’émulsion dont tro 
seulement sont attribuables à des mésons. 


B. Cas des traces traversant l'émulsion. — Le parcours minimu 


visible de telles particules est l’épaisseur de l’émulsion vierge, so 


450 y. En fait, les traces faisant avec le plan de l’émulsion un angl 
supérieur à 65° sont trop peu inclinées par rapport à l’axe de visée « 
microscope pour que les grains soient reconnus individuellement. ! 
n'est donc pas possible de déterminer de façon objective la granule 
tion de particules arrivant dans de telles directions. En conséquence 
nous n'avons étudié que les particules inclinées de moins de 650 pa 
rapport au plan de l’émulsion, ces traces ont done au moins un pal 
cours visible de 500 w environ. 4 
Pour que la variation de granulation soit suffisante pour ne pas êtr 
due à ‘une fluctuation staustique, le parcours de la particule dan 
l’émulsion doit être d'autant plus long que son énergie est plus élevé 
Or, le parcoürs visible est une fonction, d’une part, de l'épaisseur d 
l’émulsion vierge (450 u) et, d'autre part, de l'angle 8 que fait la pa 
ticule avec le plan de l’'émulsion. Dans chaque domaine d'énergie, 
existe donc une valeur Byx de l’angle fait par la particule avec le pla 
1 
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lémulsion permettant l'identification de la particule. Il suffit de 
rifier sur les différentes sections où nous évaluons la densité de 
ains que Ê n’a pas varié le long de la trajectoire de la particule. 
Pour déterminer les valeurs de £ax, reprenons la courbe de la 
jure 2 (courbe granulation-parcours). Notons, en chaque point où un 
éson est à une distance o de la fin de sa trajectoire, la valeur en ce 
int de la densité de grains à (nombre de grains sur 150 y). La diffé- 
nce p;:1 — p; est le parcours minimum visible nécessaire pour obser- 
r une variation de granulation 8,,, — à. Nous avons pris comme 
itère pour l'identification d’un méson une variation de granulation 
inimum de 10 grains sur 150 y pour que la variation observée ne soit 
is due à une fluctuation statistique. 

L'optique utilisé pour le comptage de grains (object.f 1/16° immer- 
on, oculaires X 8) nous permet de faire une évaluation de la granula- 
on à un grain près. Il faut noter que près de la surface et jusqu’à une 
ofondeur d'environ 20 w d'émulsion examinée, les grains ont été 
taqués par l’hyposulfite au cours du fixage. Nous en avons tenu 
impte pour la détermination de la granulation. 

La valeur de B;,:, correspondant à un parcours visible 0;,, — p; est 
pnnée par : 


: 450 
j B; — arc sin 


À 
y 


ira Pé 


Our tous les p;,1 — p; supérieurs à 50 y, nous avons évalué les 
leurs des £;. Les résultats sont résumés dans le tableau suivant : 


à TABLEAU I 


75 65 55 


Blgr/150 uJ.,VTTO 100 90 80 70 60 50 
P(B}-..:... 575 785 1125 1515 1915 2775 4400 || 1715 2295 3375 
0. 210 340 390 400 860 1 625 580 roëo 


Bi Maxe+...s 2 EUTO0 | 51° 249 


Le tableau I montre que toutes les traces dont la granulation à l’une 
s extrémités de leur parcours visible est supérieure à 80 grains sur 
0 y, pourront être facilement identitiées comme méson quelle que 
ft l'inclinaison de la trace par rapport au plan de l'émulsion dans la 
nite, bien entendu, des % inférieurs à 65°. Cette granulation est celle 
ün méson de 7 MeV environ et celle d'un proton de 57 MeV. Pour 
S'traces de granulation inférieure à 80 grains sur 150 be leur incli- 
ison par rapport au plan de l’émulsion doit être intérieure aux 
leurs des 8, correspondants indiqués sur le tableau I. Ceci restreint 


Fr 
{ 
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le nombre de particules d'énergie supérieure à 57 MeV (pour un pre 
ton) pouvant être identifiées très simplement. ie 1 

L’extrapolation de la courbe granulation-parcours montre qu à un 
granulation ô—/4o grains sur 150 y correspond pour un méson y: 
parcours résiduel p; 7665 pu, d’où p; —p;1— 5) 265 et B; r 8 
Dans ce cas, très peu de particules pourraient être identifiées. Ce sor 
ces considérations qui nous ont conduits à ne retenir que les trace 
moins énergétiques. Cette limite de 4o grains sur 150 y corresponds 
un proton de 158 MeV et un méson de 18 MeV environ. 


Evaluation expérimentale de la proportion de mésons. — Dans cha 
cune des quatre plaques dépouillées, nous avons observé toutes le 
traces traversant un volume d’émulsion de 5 cm de longueur X 0,45 mx 
(épaisseur de l'émulsion vierge) X 0,09 mm (largeur du champ). To& 
tes ces traces ont été suivies tout le long de leur parcours et la grant 
lation évaluée sur différentes sections. Les traces sont soit noires, so 
comptables. k 


a) Cas des traces noires. — Elles se présentent dans la plaqu 
comme un fil d'argent. D’après les courbes granulation-parcours q 
nous avons pu construire, un méson est comptable à partir de 300 u d 
sa fin. Les 131 traces noires observées traversant l’émulsion ont ü 
parcours résiduel d’au moins 500 y, ce ne sont donc certainement pa 
des mésons. k À 


b) Cas des traces comptables. — Compte tenu des observation 
indiquées ci-dessus (II-1), nous avons pu identifier 18 mésons st 
796 traces au total. Les 778 traces qui ne sont pas des mésons sor 
composées essentiellement de protons et seulement de quelques deutk 


rons et tritons. On sait, en effet (19), que ces deux types de particule 
dont l'identification par la méthode que nous avons utilisée est diff 


cile, du fait de leur faible variation de granulation sur un long pa 
cours, sont très peu nombreux. Nous avons donc au total 18 mésor 
pour 909 particules lourdes de charge Z—1 (778 traces compt 
bles + 131 traces noires) et en tenant compte des traces qui se term 
nent dans l’émulsion : 21 mésons pour 1107 particules lourdes € 
charge Z = 1, soit environ 2 p. 100. 4 

Cette proportion est en bon accord avec les résultats classiques. Not 
pouvons, en effet, déduire par extrapolation des valeurs de Wilson (27 
confirmées par Wittemore et Shutt (29) une valeur maximum d 
l'intensité verticale, au niveau de la mer, des mésons de parcours rés 
duel inférieur à 7665 y, soit 2,989 g.em-? d'air en prenant comm 
densité de l’émulsion 3,9 : 


lv 1,7 X 107$ g—!.sec-{. sterad—! 


1,7 X 1075 X 2,989 — 5,08 X 1075 cm—?.sec-t ,sterad=!. 
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ffectuons la correction d'altitude. Nos expériences ont été faites au 
ommet du Puy-de-Dôme (altitude 1460 m, soit 850 g.cm?). Les 
ourbes de Rossi (23) sur la variation de l'intensité des mésons en 
onction de l’altitude à des latitudes supérieures à 45° donnent : 


1,,(850) 1,15 X 10— 


I,(x 030) — 0,83 x 10— — 1,98. 


. l'altitude du Puy-de-Dôme, l'intensité I; des mésons de parcours 
ésiduel inférieur à 7 665 w est donc : 


L m=— "701 X 1076 cm ?.sec-! sterad-!. 


“Ainsi que nous le verrons au chapitre III, la valeur moyenne de 
intensité [+ des traces pointées dans nos plaques est de : 


Ir — 2,865 X 10—* cm—?.sec-!.sterad-1, 


où, en retranchant l'intensité des mésons : 


e—= 2,799 X 10-*.cm?.sec-!.sterad—t. 


; 


æ rapport du nombre de mésons au nombre de particules lourdes de 
harge Z — 1, dans le domaine d'énergie considéré, est donc : 


(1/1) = 2,5 p. 100. 


_ Remarque. — Cette proportion semble inférieure à celle trouvée par 
Sai-Chu (26). L'évaluation de { à 5 p. 100 qu'il a faite est basée sur 
étude des traces de granulation moyenne supérieure à 1,5 fois la gra- 
ülation D, au minimum d’ionisation, alors que nous avons considéré 
s traces de granulation supérieure à 3 fois le minimum. On sait que 
lus on s'approche de la granulation Do, plus la proportion de mésons 
st importante. 

14 

4 

"Spectre d'énergie. — Nous avons estimé la granulation de toutes les 
aces, inclinées de moins de 65° par rapport au plan des plaques, qui 
aversent, dans chacune de nos quatre plaques, un parallélépipède 
lémulsion de mêmes axes que les plaques ayant pour dimensions 
x 0,1 X 0,043 em°. Nous avons au total 2692 traces dont la granula- 
On est comprise entre 130 grains sur 190 y. et 4o grains sur 190 de 
és calculs ont été faits en tenant compte de la correction due à lPincli- 
aison de la trace indiquée chapitre premier, $ IV. Les traces ayant 
joins de 4o grains sur 150 y. n’ont pas été prises pour les raisons indi- 
nées au début de ce chapitre. Les traces présentant une granulation 
ipérieure à 130 grains sur 150 p. sont des traces « noires ». Nous en 
ons au total 648 dont il ne nous est pas possible de donner la répar- 
L 


4 


4 


2/12 SIMONE DESPREZ 


tition en granulation. La répartition du nombre de traces en Pr 
de la densité de grains est représentée par l'histogramme figure à d 
La courbe granulation-énergie construite à partir de la courbe 
d'étalonnage granulation-parcours et des courbes connues de parcours- 
5 . ; : Le | 

énergie permet d’assigner à chaque trace une énergie. Nous avons 
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assimilé toutes les traces à des traces de protons, ce qui est justifié 
comme nous l'avons montré. L’histogramme figure 4 rend compte des 
résultats. On voit apparaître un maximum aux environs de 70 MeV. 
Ce maximum peut correspondre au maximum secondaire observé 
par Tsai-Chu (26) sur le spectre des moments des protons de faible 
énergie enregistrés dans des plaques exposées près de l'équateui 
géomagnétique et à 25° de latitude géomagnétique. | 

Nous avons, enfin, 195 traces de protons qui se terminent dan: 
-l’émulsion. La mesure du parcours visible permet de connaître immé 


' 600 


9] 
© 
(e) 
() 
[e 
— 
9 400 
© 
E 
0 
E 
o 
Z 
200 
(e 
30 100 450 « 
Energie en Mev 
Fig. 4. 
n 
© 
0 100 
Ü 
[es 
+ 
© 
D 
© 
[es 
| 400 
PE 
oO 
Z 
(e) 
(e 50 100 
Energie en Mev 
4 Fig. 5° 


Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Mars-Avril 1958). 16 


en 
_ direction À, est donnée par : 


+ 
la parallèle à A menée du centre O d’un système de référence choisi, 


_ parallèle à l’axe de rotation de l’appareil (direction de l’étoile polaire), 


. [s'exprime en cm—?.sec-!.sterad-t, 
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diatement l'énergie de la particule. Elle est donnée directement pars 
les courbes parcours-énergie. La répartition en énergie de ces tracesh 


est représentée par l’histogramme figure 5. k 
\ 


CHAPITRE III 


Etude de l’intensité. 


rois vit f 1 


Méthode utilisée pour les calculs d’intensité. — Par définition, l’inten-« 
sité de particules arrivant dans un angle solide dQ, autour d’une” 


+nér 


qe 


aN 
ds x dQ x dt 


= 


où dN est le nombre de particules qui arrivent normalement à une 
surface do, à l’intérieur de l'élément d'angle solide dQ et pendant le. 
temps df{. 

Dans le cas où, au lieu d’un élément de surface, on a un solide de 


1 


D Et Li tt 


dimensions finies, la définition précédente reste valable à condition de 


remplacer ds par la surface apparente S que présente le solide détec-" 
teur à la direction considérée : 
LS x dQ ><a 


Le dépouillement donne le nombre de traces 4N. Pour pouvoir cal-" 
culer 1, nous utilisons une représentation sphérique des directions des” 
traces décrites précédemment (21). Nous faisons correspondre à chaque. 


 inulEt ntfs x, 


. . Er . . . + » . . { 
direction A un point »m qui est la projection équatoriale du point M où 


à 


perce la demi-sphère Y de rayon unité centrée en O. Comme système 
de référence, nous prenons un système d’axes Oxys dont l’axe Oy est 


Ox et Os étant respectivement normal et parallèle au plan de la pla- 
que. Les traces sont repérées, dans la plaque, par les angles « et 6.” 
L'angle « est l'angle que fait la projection de la trace sur le plan de la « 
plaque avec une direction donnée dans ce plan. Sa valeur est lue direc- 
tement sur un rapporteur fixe, centré sur le tube de l’oculaire du : 
microscope et sur lequel un index se déplace entre la position corres- 
pondant à la projection de la trace sur le plan de vision (plan de la! 
plaque) et celle correspondant à la direction fixe, donnée dans ce plan ' 
(grand axe de la plaque). Comme nous l’avons vu (chap. premier, 


.., Li nt. na di 
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$ IV), l'angle $ qui est l’angle que fait la trace avec le plan de la pla: 
que, est défini par : tg 8 — —kT s . Un abaque simple permet d’ obtenir 


facilement 6 à partir de A4, _ RE donné — 2,55 et A] fixé à l’avance. 
Les angles à et définissent parfaitement la direction 1 de la particule. 


Les coordonnées des points m, images des directions À sont en fonc- 
tion des angles « et 0 : 
ë—sin Ê (= sin 2.cos £. 
» Etude de Ia surface apparente en fonction de M, Caicul de l'angle 
solide. — La probabilité pour que des particules, arrivant parallèle- 


ment à une direction À, soient enregis- 
trées dans l’émulsion photographique, 
dépend essentiellement de la surface 
ppparente que présente le solide détecteur 


à la direction A. Dans le cas des plaques, 
Vémulsion sensible a la forme d’un 
parallélépipède rectangle. Rapportons le 
volume dépouillé au Hits d’axes de 
référence et désignons par À, Bet Cles 
aires des faces respectivement normales 
aux axes Ox, Oy et Os (fig. 6). La sur- 


ice apparente relative à une direction À Fig. 6. 
est donnée par : 


ni 


=: > es 
S(À)— A | cos ( (A, Ox) | +B | cos (A, Oy) + C | cos (A, Oz) |. 


ue Mt RE 


k Si nous repérons la SLT À par les angles 6 et © (fig. 7) : 6 étant 
l'angle que la parallèle à A menée par O fait avec Oy, Fapaes 
fait avec Oz la projection sur le plan xOz de cette parallèle à A, la 
“4 surface apparente s'exprime alors par : 
S(8, :) — A | sin 6.sin y | 

LH Blcos0|+C/|siné. cos® | (1) 


2 
s 
€ 


L'axe Oy étant la direction de l'étoile 
polaire et l’axe Ox normal à la grue 
face de l’émulsion, les aires A, B et C 
sont dans notre dépouillement : 


A—»L X 2{—50 mm?; 
B = 21 X 2h —=0,45 mm? ; 
C—2L X 2h — 22,5 mm°. 


A chaque valeur de 8 correspond une 
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certaine fonction S qui varie avec vw, cette fonction périodique et de 
période + est symétrique par rapport à 9 — r/2 du fait de la symétrie 
de la figure par rapport aux axes Ox et Oz. La figure 8 nous donne les 
courbes de variation de la surface apparente en fonction de + pour dif- 


| 


m m 
SO PETER RE 


e=n/2 


6=1n1/3 


e=n/4 


en 


30 e=n/6 
e="/8 
e=n/30 
0 8=0 = ùT à 
(e) 90 180 FE. 
ÿ en élegrés VAR 
Fig. 8. A S0 


Fo 7 
\ * 


férentes valeurs de 8. L’amplitude de la variation de S est la Has 
grande quand 0/2. Dans ce cas : ‘vd 


(Snas)/S aus) = PRO 3 j3. 


L'amplitude de la variation de $S serait beaucoup plus réduite SL on 


avait pu prendre À —C, elle ne serait que dé V2= = 1,41. C est, comme 


1 CRE 
h 
= 
Lo 
pr 
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nous l'avons indiqué chapitre premier, II, la raison pour laquelle nous 
avons dépouillé un volume dont la largeur est du même ordre de 
grandeur que l'épaisseur de l’émulsion utilisée. 

| Pour nos calculs, nous ayons divisé la demi-sphère Y, de rayon 
unité, par un réseau de parallèles et de méridiens en éléments d'égale 
surface, afin de définir ainsi des angles solides égaux. Les parallèles 
correspondent aux intersections de la demi-sphère £ par des cônes 


d'angle 8 autour de la direction de l’étoile polaire de : 
arc cos 3/4  2+/9 r/3 arc cos 1/4 & 5r/12. 


Les méridiens partagent le cercle équatorial de E en 36 parties égales 
(Q de 10°.en 10°). Chaque élément délimite sur la sphère Y des angles 
solides dO — 2r/(36 X 4) —r/72. Nous considérons, alors, l’ensemble 


> 

des directions A; dont les images M se trouvent à l’intérieur d'un des 
éléments définis ci-dessus. La surface apparente varie à l’intérieur d’un 
élément en fonction de 8 et +, la valeur que nous utilisons est la valeur 
moyenne de S donnée par : 


SH Pi Cr 5 K U 
iQ Bity— 05 Pix — 0; 


%. ie “de fu tA sin 8 sin & + B cos 8 + C sin 8 cos old. 


1) 


En intégrant et remplaçant les coefficients A, B et C par leurs valeurs 
exprimées en centimètres carrés : 


Mio ES 
ED CODE) = ——— x 
So, 9) ( ) Bi+a —0: Di+1 — ?Pj 


| 


I I 


[5 cos » (cos 0,,, — cos 6,)0,0459 (sin 8,,, — sin 6;) 


— 2,25 sin 9 (cos 0,,, — cos ins (2) 


| Détermination du sens de parcours des trajectoires et de l'heure 
d'arrivée des particules. — La représentation que nous utilisons impli- 
que que toutes les particules sont descendantes par rapport à la direc- 
tion de l'étoile polaire. En général, même dans le domaine d'énergie 
que nous avons considéré, les traces n'ont pas un parcours suffisam- 
ment long dans l’émulsion pour que la variation de la granulation 
entre les deux extrémités de la trace soit suffisante pour pouvoir déter- 
miner directement le sens de parcours de la particule. Ce sens n'est 
parfaitement défini que dans le cas où les traces se terminent dans 
lémulsion. Au cours de notre dépouillement, nous avons retenu 
198 traces finissantes, dont 133 (plus des 2/3) sont descendantes par 
Doport à la direction de l'étoile polaire. , 
À Dans le cas où les traces traversent l’émulsion, leur répartition zéni- 


. 


# 


\ 
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thale autour de la verticale va nous permettre de les orienter par rap- 
port à la direction de l'étoile polaire. Dans le système de plaques expo- 
sées, la verticale du lieu décrit en 24 heures un cône ayant pour axe 
l'axe de rotation (direction de l'étoile polaire) et pour demi-angle 
d'ouverture la colatitude du lieu d'exposition, soit au de 
environ 45°. Or, les spectres d'intensité des traces isolées enregistrées 
dans les plaques C3 + B (21) et G5 (5) exposées verticalement au 
Karisimbi (Congo Belge) montrent que plus des 2/3 de l'intensité dus 
rayonnement détecté arrivent dans un cône d'angle au sommet de 459 
autour de la verticale. Toutes ces traces sont donc descendantes par 
rapport à la direction de l'étoile polaire puisque la verticale du lieux 
est inclinée d'environ 45° par rapport à cette direction. i 
On sait, en outre, que l’intensité du rayonnement cosmique arrivant 
dans un angle solide de 1 stéradian autour d’une direction faisant un 


angle w avec la verticale est donnée par : I(w) — HI, cos” w, Iÿ étant” 
l'intensité à la verticale. 

Dans le domaine d'énergie qui nous intéresse (E << 160 MeV), la“ 
valeur de l’exposant ? a été déterminée au Mont Ventoux (18) (altitude 


L: 


1 912 m, latitude géomagnétique 46012’ N), elle est de 1,43 + 0,85. En: 
adoptant cette valeur, nous avons : | 


r/4 
rot/4 cos!:83 wdw Ç 
( | 
L'10. Je 
] PR d 
Tr/2 ‘r/a 
AUX Ê cost43 wduw 


e 


eù procédant par intégration graphique, on obtient : 
MF © 0,76. 


Donc, 76 p. 100 des traces sont certainement descendantes par rap- 
port à la direction de l'étoile polaire. Seules les traces inclinées de plus 
de 45° par rapport à la verticale et arrivant du côté opposé à celui de la 
direction de l'étoile polaire, soit un peu plus de 10 p. 100 des traces, 
sont remontantes. On voit donc que leur contribution est faible et que 
le fait d’avoir inversé leur sens n’entraîne pas d'erreur suffisante pour 
perturber nos résultats. Il en est de même des traces d’évaporation 
nucléaire du fait de leur répartition moyenne isotrope. Enfin, par suite. 
de la révolution du système détecteur, pour la comparaison des inten- 
sités azimutales par rapport à la direction de l'étoile polaire, nous 
n'avons à tenir compte ni de l’effet de l’absorbant (chap. premier, 
$ HT.1), ni d’une production locale de rayonnement. 4 
Peut-on préciser l'heure d'arrivée des particules ? La plaque bou 
graphique intégrant les phénomènes dans le temps, il n’est pas possi- 
ble, a priori, de déterminer l’heure à laquelle une particule a donné 
une trace observée. Mais, nos plaques ont conservé une orientation fixe 
QE 


.R 

“ÉTUDE DE LA COMPOSANTE NUCLÉAIRE DU RAYONNEMENT COSMIQUE 249 
1 h 

» par rapport au soleil pendant tout le temps de l'expérience. La verti- 
cale du lieu et la direction du soleil sont dans le même plan au midi 
“local. Par rapport à la terre, l’ensemble de nos plaques a effectué un 
“tour en 2/} heures dans le sens inverse de celui de la rotation de la 
“terre sur elle-même, c'est-à-dire dans le sens rétrograde. Sans pouvoir 
- préciser l’heure d'arrivée des particules, nous pouvons donc estimer, de 
façon approchée, le moment d'arrivée de l'intensité observée dans une 


— 
“direction À. La direction correspondant à midi étant fixée nous pou- 
ons, d'après le sens de rotation de l'appareil, déduire les directions 


“ 


Le 18 heures 


4 B _3B 


Lie 


UE dl 


# 


24 heurese_ 


à 


18 


DE 


2B 
a 


de où à 2 


+ 


| 


G heures 

4 Fig. 9. 

né | 

D pont à 18 heures, minuit, 6 heures. La figure 9 rend compte 

de la disposition des plaques par rapport à ces quatre directions et ceci 
“dans le plan équatorial normal à la direction de l'étoile polaire. 

… Nous allons voir, dans le paragraphe suivant, la manière d’interpré- 

“er nos observations avec le mode de représentation que nous avons 


0 


PA 


LA 440 


“ Méthode utilisée pour l'interprétation des résultats. — À un certain 

nstant é, la verticale du lieu occupe une position bien définie par rap- 
port à nos plaques. Soit V sa direction dans notre système de, réfé- 
rence (fig. 10). Toutes les particules arrivant dans un cône de 15 
autour de V ont leur image, dans le plan équatorial æOzg normal à la 
Mirection de l'étoile polaire, à l’intérieur d’une ellipse E; projection sur 
e plan du cercle l intersection du cône considéré avec la demi-sphère 7} 
Le petit axe de E, est la projection v de V sur le plan xOz, il a pour 


| longueur 1 (la sphère E étant unitaire), le grand axe a pour longueur V2; 
il est parallèle au diamètre horizontal de l. D’après ce que nous avons 


vu au paragraphe précédent, nous avons donc à l'intérieur de E, les 
1008 des traces correspondant à plus des 3/4 de l'intensité totale du 
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rayonnement d'énergie inférieure à 160 MeV arrivant à l'inslant 6. 
L'intensité restante se répartit sur la portion du cercle équatorial de £« 
extérieure à E:. 

y En 6 heures, la res À 
du lieu décrit, autour de la® 
direction de l'étoile polaire, 
le quart de la surface laté- 
rale d’un cône ayant pour 
ouverture la colatitude du 
lieu d'exposition (environ : 

45°). Sa. projection v décrit. 
dans le plan xOz. le quart. 
de cercle correspondant. A 
l'instant é + 6 heures, l’el- 
lipse E, est devenue l’ellipse 
E' dont les axes sont per- 
pendiculaires à ceux de E, 
Fig. 10. (fig. 11). Toutes les particu- 4 

les arrivant dans l'intervalle | 

de 6 heures suivant l'instant {, dans un cône de 45° autour de la verti-. 


TT D 


anne gite em serré 
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ale, ont leur image à l’intérieur de la surface y: limitée par les demi- 
Ilipses E; et E, et le quart de cercle 0x’ (par exemple). Les traces dont 
image se trouve à l'intérieur de la surface y; ont donc été émises pour 
majeure partie dans l'intervalle de temps considéré. 

En nous plaçant à 12 heures d'intervalle, nous pouvons définir, de 
même manière, une surface y: limitée par deux demi-ellipses E, et 
get le quart de cercle z0x. Les demi-ellipses E; et E:, d’une part, et 
xs demi-ellipses E: et E;, d’autre part, ont une partie commune, admet- 
int comme axe de symétrie la bissectrice AA’ de l’angle Oz, Mais 
ous savons que la variation journalière de l'intensité est faible et de 
ordre du pour cent. D'autre part, la loi de répartition zénithale de 


intensité autour de la verticale étant une loi en cos” (x = 1,43), la 
ensité maximum de traces se trouve à l’intérieur d’une ellipse e, pro- 
ction sur le plan æOs du cercle intersection du cône de 15° autour de 
à verticale avec la demi-sphère Y. Cette ellipse e est extérieure à la 
artie commune aux ellipses E; et E;. Dans ces conditions, nous pou- 
ons donc, pour comparer les intensités de particules arrivant entre les 
istants (£, / + 6 heures) et les instants (£ + 12 heures, { + 18 heures) 
onsidérer non pas les nombres de traces contenues à l’intérieur des 
urfaces y, et y, mais ceux contenus à l’intérieur des demi-cercles Azz’A’ 
DAT'xA. Le même raisonnement s'applique à la comparaison des 
itensités arrivant entre les instants (£ + 6 heures, # + 12 heures) et 
b+ 18 heures, é + 24 heures). 


“La direction du soleil fixe le midi local. La décomposition du plan 


Quatorial de © en quadrants. dont l’un encadre la direction du soleil, 
a nous permettre de comparer les nombres de particules arrivées entre 
“et 15 heures, aux nombres de particules arrivées entre 15 et 21 heures, 
x et 3 heures et 3 et g heures. 

‘4 

Résultats expérimentaux. — à) NOMBRE DE TRACES. — Dans chacune 
es quatre plaques, nous avons pointé toutes les traces traversant un 
aärallélépipède d’émulsion ayant mêmes axes que les plaques et un 
olume de 50 X 0,1 X 0,045 mm’. Le dépouillement donne au total 
‘082 traces parmi lesquelles : 

-648 suntdes « traces noires ». 

2692 incliuées de moins de 65° par rapport au plan de l'émulsion. 
t une énergie comprise entre 30 et 160 MeV. 
“198 se terminent dans l’émulsion. 
"544 sont inclinées de plus de 65° par rapport au plan de l'émulsion 
{ous avons vérifié qu'aucune de ces traces ne provenait d'une étoile 
ant son centre dans l’émulsion. 

* Dans le chapitre II relatif au spectre d'énergie des particules, nous 
vons éliminé systématiquement les 54/4 traces inclinées de plus de 659 
ar rapport au plan de l’émulsion, leur granulation ne pouvant être 
valuée avec précision, Cependant, pour que ces traces sotent visibles, 
eur densité de grains doit être assez grande. Nous avons pu vérifier 


‘ 
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que la répartition, dans le plan xOz normal à la direction de l'étoile 
polaire, des 3539 traces dont l'énergie a pu être déterminée est : 
même que celle des 4 082 traces pointées. Ceci laisse donc supposer quê 
les traces inclinées ont un spectre d'énergie analogue à celui que nous 
avons construit (fig. 4). Nous allons, en conséquence, considérer 
l’ensemble des traces. Remarquons, toutefois, que l'observation des 
traces faisant un petit angle avec l'axe de visée du microscope est très 
difficile. Pour ne pas introduire d'erreur systématique, nous éliminons 
les traces pointées dans des secteurs de 10° autour de cet axe, et ceci 
dans les quatre plaques, de façon à pouvoir examiner les résultats 
dans leur ensemble. Cette élimination ramène notre nombre de traces à 
3563, qui se répartissent de la manière suivante dans les différents, 
intervalles de temps définis dans le paragraphe précédent : 


TagLeau Il 


| 
F4 
Î 


Heure de la bissectrice..,.. 3 heures O0 heures 15 heures 21 heures 3 heures 


Nombre de traces N...... I 799 1 760 1 764 1 803 


VAN CE 2 2 TRE MINCE MEME 2 42 + 42,5 


Les variations sont donc dans les limites des fluctuations statistiques: 
donc non significatives. 


b) IntensiTés. — Pour passer de ces nombres de traces aux intensités, 
nous devons tenir compte du fait que nos plaques sont des parallélépi- 
pèdes présentant aux différentes directions de l’espace une surface 
apparente variable. En utilisant la décomposition indiquée au paragra- 
phe II de ce chapitre, nous pouvons calculer les rapports v;, — N;/S, 
du nombre N; de directions pointées dans les différents éléments , que 
nous avons définis sur la demi-sphère Y, à Ta surface apparente 
moyenne S; présentée par les plaques à ces directions exprimée en centi- 

pi LA -) LA 2 £ k 
mètres carrés. Chaque intervalle de + est décomposé en quatre zones 1, 2 
3 et 4 correspondant à la décomposition en 6. La valeur moyenne v dans 


4 k 
chacun de ces intervalles est donnée par y — (2)/ 4 puisque les élé- 
i=1 h7ies 
ments E; définissent les mêmes angles solides dQ — r/72. Un groupe- 
LA 24 À 
ment analogue à celui des nombres de traces nous donne les valeurs 


moyennes de », que nous désignons par [v], dans les intervalles de 
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LD Le , F4 La , 14 
emps considérés. Les valeurs des intensités moyennes correspon- 
Jantes [I sont données par : 


2 M Lu 


Ox1 ou Le T/72 . 


st le temps d’exposition gr jours —91 X 86 400 secondes. 
MD'où : 


# 1= 107? X (127 X g1) x [v]. 
L'erreur AT est donc liée à l'erreur type « sur [y] par : 
AÏ— 10? X (12% X 91) X € e est par définition = {/© - 


Les résultats sont les suivants : 


Tagzeac III 


Heure de la bissectrice. .. 3 heures 9 heures 15 heures 21 heures 3 heures 


DT... LP ET ÉTÉ 97,588 96,640 98,505 99,460 
21: VEN 2,440 m2, 62700 273 += 2,0618 
RERO A ee des. 2,85 2,82 2,88 2,91 
AT(en LE) ROLE 0 OH 10, 07 EC, 08 0,08 


T4 
h 


: La valeur moyenne de l'intensité est donc de : 
: 


L 


(2,865 + 0,075) X 10—*.cm-2.sec—!.sterad-1. 


+ 


CONCLUSION 


“Dans ce travail, nous décrivons le dispositif expérimental que nous 
vons imaginé pour étudier la répartition spatiale de la composante 
ucléaire du rayonnement cosmique, enregistrée à altitude de monta- 
ne, dans des émulsions conservant une orientation fixe par rapport au 
oleil. Cette expérience a été réalisée en vue de rechercher une aniso- 
jopie qui pourrait être liée à une émission de corpuscules par le soleil 
u de mettre en évidence une diminution de l'intensité dans le temps 
ui ourrait être due à une modulation par phénomènes solaires. 

» Après avoir étudié en détail les perturbations qui pourratent provenir 
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de la géométrie de l’appareil détecteur, nous avons pu montrer qué 
l'absorption due au cylindre d'aluminium mince protégeant les plaquess 
n’a un effet que sur le spectre d'énergie des particules qui est légères 
ment décalé vers les faibles énergies. Du fait de la symétrie de révolus 
tion de l'appareil, la distribution des traces n’est pas perturbée. 

A l’aide de mésons y se terminant dans l’émulsion, nous avons faits 
un étalonnage précis des plaques. Pour réduire au maximum la contriss 
bution des mésons, qui constituent la majeure partie de l'intensité totale 
du rayonnement en basse atmosphère, nous avons limité notre étude à 
celle des particules d'énergie inférieure à 160 MeV (pour un proton) 
Une évaluation expérimentale de la proportion des mésons par rapports 
aux particules lourdes de charge Z — 1 a été faite sur toutes les tracess 
traversant un volume d'émulsion bien défini et appartenant au domaine” 
d’énergie considéré (au total 1 128 traces). Cette proportion est d’envi=} 
ron 2p. 100 ; en bon accord avec les résultats classiques. k 

Le spectre d'énergie des particules (2 692 traces) montre un maximum 
aux environs de 70 MeV, qui peut correspondre au maximum secon“* 
daire observé sur le spectre des moments des protons de faible énergies 
enregistrés dans des plaques exposées près de l'équateur géomagné“ 
tique et à 25° de latitude géomagnétique (26). 

L’intensité moyenne observée est de : 


sédothefaie los 


(2,865 Æ 0,075) X 10—* em—?.sec-!.sterad-t. 


L'étude de la répartition de l'intensité en fonction du temps solaire, 
_ moyen ne permet pas de mettre en évidence de variation statistique 
ment significative. Il n’est cependant pas douteux que l'intensité du 
rayonnement cosmique présente des variations liées à une émission 
solaire. Mais, nous allons montrer que, étant donné les résultats récents 
obtenus sur ces variations, il ne nous était pas possible de les ei 


en évidence soit à cause de leur rareté, soit à cause de leur faible’ 
amplitude. ri 
Les augmentations brusques et passagères de l'intensité de la compo 
sante dure du rayonnement cosmique accompagnant d’intenses érup- 
tions chromosphériques sont très vraisemblablement dues à la produc- 
tion directe de particules cosmiques par le soleil ou dans son voisinage! 
immédiat. Mais, ces effets parfois très importants (12) et affectant 
particulièrement la composante de basse énergie (1) sont très rares, 
cinq seulement ont été observés : les 28 février et 7 mars r1g42, 
25 Juillet 1945, 19 novembre 1949 et tout récemment le 23 février 1956. 
Les expériences du groupe de Simpson avec des compteurs de neutrons 
lents (25) ont montré l'existence d’augmentations tout à fait analogues 
en liaison avec de petites éruptions chromosphériques. Ces effets beau- 
coup plus fréquents sont beaucoup plus faibles. L’amplitude de ces 
variations est de l’ordre de 0,5 p. 100. Il est certain que les détecteurs 
de neutrons sont tout à fait appropriés pour les étudier à cause de leur 


cuis le Mantes 
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sensibilité à la composante de basse énergie du rayonnement primair 
t de leur rapidité de comptage. On peut ainsi obtenir facilement une 
bonne statistique. La plaque photographique bien que permettant la, 
discrimination entre les différents types de particules du rayonnement 
:osmique, leur sélection en énergie, l'observation de leur direction, a 
omme inconvénient majeur de nécessiter un très important travail de 
lépouillement. La mise en évidence de tels phénomènes exige l'étude 
lun nombre considérable d'événements pour obtenir des résultats 
tatistiquement significatifs. L'expérience faite prouve que les variations 
sur la composante nucléaire de basse énergie sont bien inférieures à 
1 P. 100. 

Il en est d’ailleurs de même pour les effets diurnes. Les mesures 
lâites au niveau de la mer par Forbush, par Elliut et Dolbear et par 
l'autres auteurs (9), tant à la chambre d’ionisation qu’à l’aide de 
élescopes de compteurs sur-la partie de haute énergie et celle d'énergie 
moyenne du spectre primaire, indiquent l'existence de variations pério- 
liques de l'intensité du rayonnement cosmique de l'ordre de 0,1 p. 100. 
Les travaux récents faits par le groupe de Simpson avec des compteurs 
de neutrons lents (11) ont permis d'étendre les mesures à la partie de 
basse énergie du spectre primaire. A 48° de latitude, la variation jour- 
nalière sur les neutrons ne dépasse pas 1 p. 100 environ. Cette ampli- 
ude n’est pas constante. Sur les protons, l’effet est certainement encore 
plus faible que sur les neutrons. Dans de telles conditions, le dépouil- 
ement que nous avons pu faire ne nous permet pas de conclure. 

“En ce qui concerne les décroissances marquées de l'intensité du 
‘ayonnement cosmique accompagnant les forts orages magnétiques, 
>. Morisson (20) y voit la conséquence d'une émission, par les régions 
ictives du soleil, de nuages d’hydrogène ionisé emportant des champs 
nagwnétiques turbulents. Les époques des diminulions observées sont 
nterprétées comme les périodes où la terre traverse de tels nuages. 
À mesure que le nuage se déplace du soleil vers la terre, il est évident 

e certaines directions d’arrivée-des particules cosmiques’seront seules 
Jerturbées et elles dépendront de la position et des dimensions du 
iuage. Les décroissances de 5 à 10 p. 100 de l'intensité, observées à 
’occasion de forts orages magnétiques, pourraient donc se traduire 
lans nos plaques par une anisotropie dans la distribution azimutale 
le l'intensité telle que nous l'avons étudiée. Mais là encore; les forts 
rages magnétiques sont trop rares et l'amplitude des phénomènes 
issociés observés sur le rayonnement cosmique est insuftisante pour 
que nos résultats puissent en rendre compte. L 
» Ilest certain et les calculs d'Alfven sur les variations diurnes l'ont 
nontré, que les particules venant directement du soleil contribuent pour 
ine certaine part au rayonnément total observé sur la terre, mais, sup- 
josons l'existence, dans le voisinage du système solaire, de champs 
magnétiques empêchant les particules d’origine solaire de s'échapper 
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librement dans l’espace. Il apparaît difficile di imaginer que ces cham 
soient suffisants pour que les particules cosmiques ayant une énergi 
de l’ordre de 10!° eV restent captées dans le voisinage du soleil pendan 
un temps suffisamment long pour que le soleil soit une source impor< 
tante de rayonnement. L'hypothèse de l’origine solaire est de plus diffis 
cile à concilier avec le haut degré d” isotropie des rayons cosmiques su 
la terre ; ils doivent venir en majorité de sources situées dans notre, 
galaxie mais différentes du soleil. Des travaux faits sur la variation d 
l’intensité des primaires de très haute énergie en fonction du temps 
sidéral ont donné des résultats assez concerdants, En particulier, Farleys 
et Storey (10) ont pu, par l’étude des grandes gerbes de l’air observées’ 
à Auckland (Nouvelle-Zélande) à l’aide de compteurs, mettre en évi 
dence un maximum de l’ordre de 1 p. 100 dont l’heure correspond à 
celle où le centre de la galaxie passe au zénith. Ces résultats sont en 
bon accord avec ceux obtenus à l'Observatoire du Pic du Midi où 1 
mesures récentes (2) ont confirmé l’existence d’une variation de la fré- 
quence des gerbes avec le jour sidéral. Le maximum correspond 
passage de la voie lactée au zénith du lieu d'observation. 

Il est certainement possible d'utiliser notre dispositif expérimental 
pour étudier de tels phénomènes. En se plaçant suffisamment profon- 
dément sous le sol pour sélectionner les secondaires des primaires de 
très haute énergie et en réglant notre appareil sur le temps sidéral, un 
enregistrement de quelques mois pourrait fournir une bonne statistiqu 
et donner des indications intéressantes pour la recherche de l’origin 
du rayonnement cosmique. 
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| DE TRANSITIONS RADIATIVES 
ET NON RADIATIVES : 

DANS LE CORTÈGE ÉLECTRONIQUE () «4 


CALCUL DES INTENSITÉS RELATIVES | 

DES RAIES SPECTRALES, DES LARGEURS RADIATIVES M 
ET DÉTERMINATION SEMI-DIRECTE 

DES RENDEMENTS DE FLUORESCENCE 

POUR LES NIVEAUX K ET L,, Lu, Li 

DE CERTAINS ATOMES LOURDS (Z=— 74, 78, 82, 83) 
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Processus non radiatifs. = 


(!) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de’ Par 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue | 
7 juin 1956 devant la commission d'examen. 4 
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IL — LA recuniQue nu caLcuL. 
Introduction. 


La séparation des variables angulaires et radiales. 

Le calcul des parties angulaires. 

La symétrie sphérique des électrons d’un même sous-groupe. 
Les règles de Slater. 

Le calcul des parties radiales. 


DT — LA COMPARAISON ET L'UTILISATION DES RÉSULTATS DU GALCUL ET DES 
MESURES. 


L'installation de rayons X. Le spectrographe. 
L'enregistrement microphotométrique. 
Le réglage du spectrographe. 
Causes d’élargissement dues à l'appareil : Cristal; Microphotomètre. 
Niveau K. 
Niveau L.. 
Niveau L.. 
Niveau L,.. 
. Influence de la probabilité d’ionisation du niveau. 


ConcLusIoNSs. 


INTRODUCTION 


* En 1913, Bohr associe l’émission d’un photon à toute transition ato- 
mique par la loi : 
LA 


hr =Ey — E,» ; 


il 


h est la constante de Planck, v la fréquence du photon émis, E, et E,r 
les énergies du niveau initial et du niveau final de la transition. Tout 
état ionisé se désexcite alors par émission de photon et le rapport du 
nombre de photons P, au nombre d'états ionisés P était égal à l’unité. 
» En 1925, Auger découvre qu’un état ionisé peut se désexciter sans 
émission de photon mais avec expulsion d'un autre électron du cortège 
appelé depuis électron Auger [3][4] [5]. Dès lors, le nombre de pho- 
tons émis n’est plus égal au nombre d'états ionisés et le rapport de 
ces deux nombres, appelé rendement de fluorescence, a une valeur diffé- 
rente de l’unité. 

Le rendement de fluorescence est un intermédiaire qui demande à être 
connu avec précision quand le processus de désintégration nucléaire 
(conversion interne ou capture électronique) entraine l'ionisation 
d'un niveau du cortège électronique [30 | [31] [38]. Le but de ce travail 


» . 
Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Mars-Avril 1958). 17 
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rentagsermssin 


est d'obtenir, pour le rendement de fluorescence, les meilleures valeurs, 
possibles ; pour cela, le numérateur P, est calculé et le dénominateur PA 
est déduit d'une mesure spectroscopique : tel est le principe de las 
méthode semi-directe que nous allons tout d’abord justifier. 4 

Justification de la méthode semi-directe. — L'hamiltonien du mouve=s 
ment d’un électron dans le potentiel statique », du noyau et des autres” 


électrons du cortège peut se mettre sous la forme : L: 
+ 
H=H, + By + x + Ho è 


où H,, Hy; Hr, Hc sont les hamiltoniens de la particule de masse ms 
“dans le As ,, celui du champ de Maxwell, celui de ces 


action e a.À et celui du champ longitudinal de Coulomb. Dirac [21] al 
montré que H n’était pas diaronglisable: 

L'interprétation correcte des effets non radiatifs (Auger.et Costers 
Kronig) impose le cadre de la théorie des champs. 4 

Les probabilités par unité de temps de transitions radiatives et von! 
radiatives, exprimées dans l’approximation de la théorie des perturba-l 
tions au premier ordre ne dépendent pas du temps : c’est là ce qui per- À 
met d'écrire une loi stable en # ou en E pour la densité de probabilité 
correspondant à un état excité et, par suite, c’est là ce qui justifie k 
méthode semi-directe de détermination du rendement de fluorescence 
qui lie les deux types de désexcitation du niveau. 

Une deuxième approximation est introduite : celle du développement: 
multipolaire pour le rayonnement: En prévision des besoins du troi- 
sième chapitre, les largeurs radiatives des différents niveaux sont étudiées 
à l’approximation dipolaire et non relativiste. 

Accessoirement, la relation avec les sections efficaces d'absorption 
dipolaire est donnée pour permettre la pleine utilisation des résultats 
numériques. 

L 


La technique du calcul. — Le calcul effectif nécessite évidemment la 
détermination des fonctions propres de l'opérateur H, et par suite le 
choix de +, : celui-ci est effectué en deux étapes de manière à préserver 
d’ rai trop grande particularité les résultats de la première partie ‘1 
calcu 


Le caractère de symétrie sphérique imposé à +, constitue le a 
stade, 

Il’en résulte la séparation des variables angulaires et ‘radiales ‘et la 
possibilité de ne pas faire d’ approximations supplémentaires pour la 
partie du calcul portant sur les parties angulaires. ee 

> — . 

L'opérateur k — &(5. TA + 1) utilisé pour la séparation des variables 
continue à être utilisé tant pour le calcul des parties angulaires que pour 
la démonstration de la symétrie sphérique dans l’atome de er pro- 
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priété qui justifie en toute rigueur les « principales » règles de Slater. 

On étudie alors la diffculté du choix entre potentiel coulombien 
(sans symétrie sphérique dès qu’il y a deux De et potentiel 
sphérique (qui n’est plus coulombien dès qu’il y a deux électrons). 

La méthode variationnelle est adoptée et elle ustifie les règles «acces- 
soires » de Slater pour la détermination des fonctions d’ ondes; ce qui 
introduit une quatrième approximation. 

Les calculs étant effectués dans le système # — e — m — 1, les résul- 

bats numériques donnés au troisième chapitre sont utilisables pour les 
atomes mésiques. 
‘ La comparaison et l’utilisation des résultats du calcul et des mesures. 
— L’exposé de la mesure que nous avons faite au Laboratoire Curie 
pour la largeur de la raie Lx, de 82P, permet d'étudier les difficultés 
qu'elle comporte et l’erreur relative due aux dispositifs expérimentaux. 

‘On peut alors constater que l’ensemble des résultats obtenus par 
différents auteurs est assez cohérent pour pouvoir être utilisé par la 
méthode semi-directe. Pour déduire, des calculs effectivement réalisés, 
lalargeur radiative de chaque sous-niveau L, on utilise comme cinquième- 
ét dernière approximation celle du calcul non relativiste pour les dipôles, 
calcul qui a été préparé au premier chapitre et qui n'augmente pas 
d’une manière appréciable l’erreur relative ; en effet les niveaux consi- 
dérés sont suffisamment peu énergiques pour ne pas faire de correction 
le relativité d’une part, et d'autre part l’on utilise seulement que le 
rapport des largeurs radiatives résultant des transitions venues de ces 
niveaux peu énergiques à la largeur radiative due aux transitions M + L 

alculées avec seulement les quatre premières approximations. 

# L'erreur relative sur les rendements de fluorescence obtenus ainsi par 
a méthode semi-directe est généralement inférieure à 10 p. 100 mais 
supérieure à 2 p. 100 en raison de la’réflexion cristalline dont os 9 
De 


CHAPITRE PREMIER 


Justification de la méthode semi-directe. 


sa EN OS 


L’hamiltonien du système. — À tout instant, l’électron en mouvement 
nine dans son Amp propre défini par le potentiel scalaire ?: et le 


jotentiel vecteur À AE correspondent le champ électrique E et le 


hamp magnétique H tels que : 


—— 


— — 
D nee pr os H —rot A. 
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De ces définitions il résulte : 


QE 


rot É = Arc rot P — —:5 (Mi); div Ho (M). 


Le lagrangien s’écrit : 
A —— — j 
Mb [rfi L'a(— ic grad — eA)} — . + mc? By ]ar 
LCR 
TE Tee NE grad og) — (rot A} |ds. 
4 : À : A 2L , e. 2L 2 Fi 
D'où les moments conjugués de Ÿ et de A Re ik} et a ot 


l’hamiltonien du système H — 2P4: — Le 


H= [pate gr grad — ek)Y + ra Le 


_ est F' s’écrit : 


ve te __ 58 _oH oH 
Pire PAT Ar 


système est une constante du RENE Re 
On en déduit également : 


He (1) hd —aliic grad — eA)g + ed — mc?'84, 
(2) — ih} — Vale ihc grad + eA) + d'ep — d'mc?8. # 


En MURS (1) à gauche par d*, (2) à droite par Leten soustrayant, 
—+> 

il vient : (4) — € div (Lab) — 0; c’est-à-dire en attribuant : à l'él 

tron une | densité de charge p —e(J"l) et une densité de courai 


T = — ec(ÿ ad) : 
2 + divJ— 
| ot x 
équation de continuité classique. 
On en déduit d’autre part : 


(3) À tapes CH grad ® 


—> 
H ; champ magnétique, 
H : hamiltonien 
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L Fi 
u en prenant les rot : id c:4 
cat — 0 (M;) 
_ > 
E 1 —— — SE EE 4rJ 
P— — ;- rot rot À — e(l'al) o ——— = — 
L) 4T (# 0) xs cautroitH= © | (M:) 
. . = . == 
et par suite : c dv P—divJ 


L'équation de continuité peut s’écrire : 
d a 
Zi LP + c div P]— 0. 


CHANGEMENT DE JAUGE. — Si l’on réunit les termes de l’hamiltonien 
ïi contiennent + explicitement on obtient : 


jy egl—cP grad e)d:— Î Ce(4°4) + c div BJodr. 
La troisième équation de Maxwell s'écrit : 
. É RE ARE 
p+cdivP—=p—Z%divÉ—=0o (M3) 

1, sur la forme atténuée de Fermi : 

: 1 

| Le(4'£) + c divP]pdr — 0. 
L'équation de continuité montre que si cette relation M; est vraie à un 
rtain instant {, elle reste valable à tout instant ; peut alors être 
oisi arbitrairement. 


w intervient encore par P, on pose alors : 


a —— — 
Pb. Æ P, avec P; F grad © d’où rot P,—o. 


4 ” k nn — D nn > ï p 
D’après (M:) div P — div P, + div P: — div P, + Ge AP ee 

On choisit pour 9 la solution de l'équation de Poisson A9 — — 4xp, 
Û — 


L, Hd dA A ere 
1 entraîne div P; —0 (alors = krc°P, et div À — 0) : 


otr”,#') d:' +: Ne dr. 


Ve Kerr] [ri 


Le terme 16 P?d7 s'écrit successivement : 


| [re f® + Pyds= [Pi FPE fer. PAP dr. 
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Or : 
fer, + BP ——  [ (CP, il P.) grad »d7 


=) ® div EP, + Bd = — Fe fe div pds 


et comme div P—divP;:=—; F il vient finalement + Re [+ .od ; 


2TC? (Prés = arc? (ri dr + - Re ne > drdr'. 


Finalement l’hamiltonien peut s’écrire : 
He f Watihc grad + eA)} — mc? ]dr 4 
— JlerePi — _ (rot y dr + Le rate D dr “4 L 


(Le dernier terme qui traduit l'interaction coulombienne n’a donc pass 
à être introduit comme hypothèse supplémentaire.) ? 
Jusqu’alors on a traité le cas d’un seul électron en mouvement, c’est 
à-dire avec son champ propre. Il est maintenant possible de faires 
intervenir le noyau et le reste du cortège électronique sous la formes 
d’un potentiel statique », tel que 49, —— Aro, et l'on a finalement : 1 


Li 
+ 


> — 
H = [y ettie grad + eA)4 + o,4 — mc?1]dr 
À fn à SAVE LE fr 


E - 


Ainsi l’hamiitonien du système étudié s'écrit sous la forme : 


H=H, + y + Ha + He 
avec : 


H, = fyTaitie grad + »,— mc?B])dr; 
Hx= [aretB} + 2 (rot À)? [ds ; 

Ha = [y Avdr: : 

He =! Î er dpt’, D de re 


H, décrit la particule de m» dans à potentiel statique +, de l'atome 
H; décrit le champ électromagnétique de Maxwell dû au mouvement 
de la charge e. 4 


raéincanche" rasé us nettes 


Hk est l'interaction de la charge e avec la partie avan e À d 
champ de Maxwell. 


21 { j 
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Hc est l'interaction de la charge e avec la partie longitudinale de ce 
| même champ. 

H, et H, sont écrits à l’aide de termes indépendants les uns des 
“autres et H, — 1h + H4 représente l’hamiltonien sans interaction du 


pysiène; si W(n, Fr) sont les fonctions propres qui diagonalisent H, et 
u(À, r) celles qui ane Hy, alors H, est diagonalisé dans le 


Bin de base w(n, r).u( (k, r) et l’on a : 


+ > —— > >> 

ï (Hs + Hyw(n, rha(k, r) =(E, + E,w(n, rhu(kr). 

… Par contre l’hamiltonien complet H ne peut être diagonalisé : c'est ce 
que Dirac a démontré et, physiquement, on comprend que s il existait 
un système de fonctions propres de H, les niveaux d'énergies corres- 
pondants seraient indéfiniment stables et aucun processus dé transitions | 
«ne saurait avoir lieu dans le système. Autrement dit, aucune raie ne 
peut exister sans largeur. 

Ainsi H; et H, doivent être étudiés comme des perturbations ; leur 
structure permet de les considérer comme petits vis-à-vis de H, (en raison 


des facteurs ea. À et e?) et il est alors possible d'utiliser les méthodes 
de ce calcul pour calculer les probabilités de transitions entre les diffé- 
rents états dont les vecteurs propres diagonalisent H,. 

- L'interprétation correcte des termes de perturbations faisant inter- 
“venir des créations et des annihilations de particules, l’emploi des 
“méthodes de la seconde quantification est indispensable et un bref 
“rappel des résultats de cette théorie devient nécessaire. 


A 
X: 


. Jusqu'alors chaque particule était représentée par une onde « VF, t);! 
“maintenant, le champ d'onde est caractérisé par son amplitude en 
“chaque point et devient un opérateur du type coordonnée dans l’espace 


‘ == 
“de configuration (r, £) ; le problème à un corpuscule est ainsi remplacé 
“par un problème à une infinité de corpuscules. 


La QUANTIFICATION DU CHAMP DE LA PARTICULE DE MASSE M. — 
| 4 ts 
opérateur Ÿ(r, t) peut être développé suivant les vecteurs propres 


p(nr) de H, : : 
Ur, D= Jin dela, r); D (r, (,0= Er (n, r) f(rs 41 (5) 


Dec, pour les b, les relations d'anticommutation qui assurent la quan- 


Hification du champ : 
L. ab bn bnh=6n €. [bu bil Eur Ai) 


7. 


La dérivation de ces quantités par rapport au temps étant nulle, les 
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équations que l'on en déduit sont valables quel que soit é et é peut êtres 


omis. 
On a pour l'opérateur nombre de fermions an l'espace de configu-. 


ration, compte tenu de l’orthonormalité des w(n, r F): ; S 


N= ford Yb,—YN, ave Nb 


Le 
L n 


En tenant compte des relations (2) on a : 
N° — bb,bib, —b"(1 — b5b,)b, = bb, — bibib,b, — bb, — NN. 


Par conséquent N, est un hermitien positif idempotent (‘), done 
. #- 

un projecteur dont les valeurs propres sont o ou 1. 
Et l’on a pour la représentation matricielle des opérateurs N,, b,, b, © 


eue r6 dti + fo o 4 
me) 1-(:) nef) 0 
L’hamiltonien H, devient : 


Hi YoLE, — ŸNE.. 


n 


Les relations (2) sont équivalentes aux relations : 
rad PR FER er 
(br, 6), dr, 0 =[Y(, ro =us 
SRE 


+ se 
[br 8, ', 0h =r —7r). 


La perturbation coulombienne s'écrit alors : 


ptr, Det t) Fe 5 feeeeoure “es es ny", DUT? 2) 
did: 
=; [fes Len rer dde 


ou en se servant de (2’) : 
La \ 
dr, DYÛr, D = Sr — 7°) — YO E(r, 2) 
— ee ‘ 
Ur, DU, & = — VU, #) 


2 VAL En ' 
He— ARE = F Str—r')dxdr! 


ns f *(r. ver, PT PE PI Do(r 6) F* mn: 


LOT 


: PERTE SPP SEPT REP Re à a then me Ci 


(2°) 


au L’iadice nr comprend tous les indices nécessaires pour défais un 
* éta 


PT D pe UF 
Ne: er 
" 

: VIS) ù 

4 

A 


re 


1 


> 
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Hs est donc la somme de deux termes dont le premier est infini dans 
le cas d’un seul électron, à moins que : 


& <Ÿ'(r; 8 | Wr,t>—0, 


c'est-à-dire qu'il n’y ait pas d'électron du tout dans le champ. 
…._ Ainsi la jauge choisie précédemment : 


MTATT  ( 
e=e f* — ve | de 
(r—r | 


permet d'écrire : 


, pr tb # LP ny? Dr, ” 

: HET did. 

F< r — ms | 

D LA QUANTIFICATION DU CHAMP DE MAxwELL, — Les opérateurs Â(r, Ë) 
| 4 

et P, (r, = pe SF ? peuvent être développés suivant le système ortho- 
normal complet des ondes planes : 

}, MTS ER APR 172 

4 PE LÉVR 


vérifiant des conditions aux limites périodiques sur les faces d’un grand 
cube de volume L?; on a : 
4 Î Une de = Ou Op. 


4 0 


! 
à - 
- Les vecteurs de polarisation > O5, 2) sont des vecteurs unités 


— 


4 as. 
F_u vecteur de propagation X un 


formant avec le vecteur unité 


[RCA 
trièdre orthonormal de sens direct de manière à avoir : 


: ; se ES 
div Dex (r)— 0 et par suite divA—o et div P;—o. 


AND OU tr) + GO Ur), 
Rx 


PTE SP Ur) + pat). 
[EI 


4 
i Les développements s'écrivent alors (‘) 


(t) La « prime » indique que la somme sur k est faite sur le demi-espace 


de # pour que l’onde Uy;(r) ne double pas l’onde U_y(r). 


L'indice 1 de P (rt) a été omis du fait qu’il n’y a pas d’équivoque 


; — 
; z indique la VAE sur tout l’espace des k. 
04 
Rue 

L. 


ge 
E-- 


É- 


ii à 


sa No 
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Les a aie q et p* étant les adjoints de g et p, les opéras 


teurs Â(r, tj et Pr, t) sont hermitiens. 
La quantification est donnée par les règles de commutation : 


CARO AOL RON IN OIE TTC 
d’où en notant par sets’ les composantes sur un référentiel cartésien des 
vecteurs Ar, t) et Pr, des 
5 = 
LG 6, Auf, D] =[P. (7 6), P,(r', ]= 0 


NH Fr 
rez Ve T) 
[As(r, td), Pu(r, = h L$ DE à st: ùs'C ) 
FA 
La sommation sur les directions de polarisation s’écrit : ; 
n hs. kr s' 
Dre Pet ES 
À < À 


paËs s 

r les € sont les cosinus directeurs du vecteur unitaire €—. par 

ÆXs k,2 1 » 

rapport au système de référence. : 
De plus : 

>> > > ? 

k, Rae rt) = À M: ere"), « 

rs dr L 


il 


La sommation sur les vecteurs de propagation rs peut eobteuil 
quand L est suffisamment grand, en Rotar | 


BD, Pa gr] 1 
: * 


nn 


et l’on a : 
>>> 
FE > > > à I Peik(r—r!) 
A.(r (rt = } es : ak(r—r 7 Hg MR SEM 2 #0 
[A (r, 8), Pe(ré = 1% l $ (27) ë dre drs ar, (27° ke? da 
ou à l’aide de la fonction de Green : 


[A(ré), P,(r"t)] — 7h dwÔ(r — r°) —— DUMLEDe 7 ELEC 


drspr, 4m |r—r| 
Alors : 


” 


# 


TS D CR ns tdi 


M — Fr 2p2 1 i A 2 Le ke? #70 
un = [2TC P; + 8x (rot Ar 5 (4re?P, Pr, ee kr PCI) 
A 

et l'équation d'évolution donne : 


À iQ ex — [Ts H! == kruño?P};, 


us he 
(Pa Pine = TE gr 
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£ 
système qui donne : 


\ 


# CES t) —=— aie ee as etkct ) 
y \ 
, ik LR 
Pat) = — &re [ay ext aie] 
I Lric Le 
GRR TT (a A ET Pa Je“ 
1x I &ric 1e 
dy _— FA CA — 7 Pya Jet. 


À 


pour les a et a° : 


Les relations de commutations établies pour les p et g deviennent 


8 * 7 ! 1% 2TAC 4 N 
È Cana] = les, a] ur dx (2) 
4 


tous les autres commutateurs sont nuls. 


s On reconnaît les relations bien connues de l’oscillateur harmonique 
NT “4 f cÆ 
de fréquence : » —— 


2T° 
* On a alors pour l’opérateur nombre de photons situés sur l’onde 


plane (Æ, TE 


+ 


4 À ere k = Lu k LE TL À 

1 No EE die, € Non = re Gin = N_R- 
4 

… En tenant compte des relations (2) on a.: 


2: M à 


où 
= 


Es - As = Nr + 1. 


73 2ThC 


De valeurs propres de l'opérateur N,; sont tous les entiers posi- 
ifs o, 1, 2, .... L'hamiltonien H, devient : 

1 Hi Ÿ À (aa + ain) = Dick(Ny, gu 2): 
1 k, à A 

; 


L'énergie infinie d'Ack. 
HX 

à Ny, — 0, c'est-à-dire à l'absence de photons ; c’est l'énergie du « vide. 

de photon » qui n’interagit pas avec la matière chargée. 

… En résumé, H, est devenu un opérateur dont il reste à caractériser 

»s vecteurs d'états W'; ces vecteurs d'états seront définis dans l’espace 


I . c 
; n'interviendra pas car elle correspond 


de configuration (r, t) du fait que les opérateurs ont été étudiés dans 
cet espace et seront caractérisés par les valeurs propres: 

». n, de l'opérateur nombre de-fermions N;; 

* ny; de l'opérateur nombre de photons Nyse 


1-0 
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L’équation d'évolution d’un tel vecteur d’état s’écrit : 


AH (...n His... see. ppp ee SSL) 
= (52 + rca) deiees CE De TC 
kÆX 
d’où 


Ît 
MIO UNS Te nns..)e À[ŸE, + Micknp 
Û ÆX 


(£' indique une-sommation sur les seuls états occupés par les «4 
trons). 
On a vu que H, et H;; étaient D bee simultanément avec H, et 


la commutation des opérateurs Ur, d t) et Ar. t) entraîne celle des opé= 
rateurs N; et N,, qui sont de ce fait diagonalisés en même temps 


que Hi. Il convient alors de dresser un tableau de l’action sur W, des 
différents opérateurs étudiés î 


2ThC L 

profes cs Npyes.)z 2 ny À Yo(.. eye Ny I .….) 
ANA ne e a 
aol; pue) = | 0 …. Apt) 
A ts en ES ANR ES a À 
OMG en) 1)in, Wo(...(1—n;) 5. Nyxe.) 
bol. LUS ECS An) —=(—1)"(1—n;) Wo(...(1—n;).….; . ny. À 
Not nt rer Wen; SUR EIRE 

L 

i—| : 

avec : = ÿn, $ 
N Ë >» 
rl : 1 

ni 1 si l'état z est occupé. n; = 0 si l’état z'est inoccupé. 
Ho... n5..; ve Nyoee (ZE, +d'ck. ax] Wal ee DR 
; LAN £ 

Enfin, les vecteurs d'états Y, forment une base orthonormée et 
l’on a : +: 
4 

RO A die 3 Ris) | Pole cebnts Nr ,. 
‘4 


—=...Ô(ni—n;)… B(k — /.°) ia 4 
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nr: 


Pour la suite, la situation (...n,..:; … Nyy -.) sera notée X et 
12 € gi 
l'énergie 9 x, désignera : 


E x, — (JE + Dr) ; 
L FA 


… Théorie des perturbations dépendant du temps au premier ordre [37]. 
“— Le vecteur d'état W, de l’hamiltonien non perturbé H, ne dépend pas 
du temps, de même que les termes de perturbation H’—H, (ou H,); 
mais le vecteur d'état W(#) de l’hamiltonien complet H et satisfaisant à 
l'équation d'évolution dépend du temps : on est ainsi ramené au calcul 
des perturbations dépendant du temps pour calculer les probabilités de 
“transitions par unité de temps. 

Suivant la méthode bien connue, on développe W({) dans la base 
- des Ÿ, : 


à du, Se 


DAC) 
À (= SCrOM)e À 


248 pes - ; , : , 
“où S désigne une sommation sur les états discrets et sur le continu: Si 
l'on porte dans l’équation d'évolution ht — HY(4) ; après multipli- 
“cation par C;(£) et intégration on obtient pour l’amplitude de proba- 


bilité Cyc(£) : 


16 ÿt 


| it Et 

. Abyetge ? —=SCrte . À <wix)| HR) 
en posant : 

hoycy, =Ex Ex € <VoX) || FT) >= Hcx 


lex JC / 


ni) Cyclo) = 1 Sac Crete 


M'approximation de la théorie des perturbations consiste à remplacer H° 
*par 1H, on développe alors C;7({) suivant les puissances de À: 


x (= CU (6 + 205) + POS(O + 


L’équation (1) donne alors le système de récurrence : 


+ 


; se ; 
1 Cr = xx 

+ : 1 ' (9 IWC JS! 
_‘l CH" (4) =; SHxx Cr be 
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Au premier ordre on aura : É 
: I t , PET TL!’ 4 
CRC) = 7% 16e Hyxae “"° dt 


et comme Hxc3x ne dépend pas de {’, en admettant les conditions : 


CHE) = 0 si t<To 
CO = Cité) si 1>4—0 
lo Je Pl ë 
(OS PSE ER TR Ep" 


l'instant { —0o étant celui où l’on applique la perturbation H° (qux 
redonne bien en faisant { — + © la formule des perturbations indé» 
pendantes du temps). | $ 

A l'instant é la probabilité par unité de temps pour trouver le sys 
tème dans l’un des états 3€ possibles longtemps après l’application de 
la perturbation, c’est-à-dire après un temps £ assez grand pour que 
mie | 


É> | s'écrit : 
2T 


Pop > 20 7 D), l'OS) PE. 


En admettant le nombre des états 3C possibles suffisamment grand 
pour remplacer la sommation sur les états 3 par une intégration, il 
vient : 


PPITITE TT LLE... à 


2dQ 


at [ ' 
PER >) = 1 p(wycx) | Hxc x 


cn male dire 


ou p(wye y.) représente le nombre par unité de volume d’oscillateurs de 
propriétés physiques données en particulier dont l'énergie est égale à 
celle de la transition. Ainsi à l’approximation du premier ordre, 1 


probabilité par unité de temps Px_, 9% est indépendante du temps. 


Ce résultat est comme on le verra par ce qui suit d'importance fon: 
damentale pour la justification de la méthode semi-directe de déterl 
nation des rendements de fluorescence. : 

On peut exprimer ce résultat en disant : un état excité présente à 
tout instant { une probabilité (par unité de temps) de désexcitation 
qui est l'opposée de Pr _, 5 indépendante de l'instant initial # de 
l'excitation et de la différence { — t ; suivant l'expression classique 
l’état excité « ne vieillit pas ». En d’autres termes par unité de temps 
la variation relative de la densité de probabilité est une constante: 


1 apte CSA 4 
TC née NE 0 


pÜ=e ave 1>o0o plo)=1  p(+æ)—0. M 


x 


PP Pr ET rer pe TS rl 
_ ARPANS rer i \ « 
7 £ 
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- La densité de probabilité p(é) est du type de la première loi de 
Laplace. 

La transformation de Fourier fait correspondre à la variable # son 
moment conjugué E et à toute loi de probabilité dans l’espace de confi- 
guration, la loi correspondante dans l’espace des « moments ». On 
aura ainsi la densité de probabilité E ou répartition spectrale de l’éner- 
gie E du niveau excité autour de la valeur moyenne E,— 0 de l’état 
Stable correspondant : 


pE=E /[° SPAIN 
La densité de probabilité p(E) est du type de Cauchy. Ag 
…— On trouvera dans le tableau suivant les diverses caractéristiques de 
ces deux types de lois. 
Si Le retour à l’état fondamental pouvait se faire suivant différents 
_ avec des probabilités indépendantes }4)2 ...\; ... par unité de 
temps, alors d’après l’axiome des probabilités totales XX); (à l'ap- 
proximation du premier ordre étudiée ici on aura seulement deux pos- 
sibilités). C'est dire l'importance du caractère de stabilité que possè- 


dent les lois p(#) et p(E) ; on peut en effet considérer : 


s. 


pt}= fé p(E)dE = 


es 


TRS + 
Ra 


omme fonction caractéristique de p(E) et la deuxième fonction carac- 
téristique sur laquelle repose cette propriété s'écrit : 


77 
; 
à 


à Cette stabilité se traduit par les formules suivantes : 


Y(4) = Log p(t) = —. 


# 


4 LS TE + NT(E-e) 
#1 


Ë | | 

à f FE gt gl) Je — eat gt 

ne à SES ET RC he ee L M + RCE 
fe RENAN) ren 


ir vérification constitue la manière directe d'établir la stabilité de 
p(é) et de p(E). | ne 

C’est cette propriété fondamentale qui permet l’addition et la sous- 
action de largeurs. On peut alors dire : 


à 


x) la largeur d’une raie spectrale est la somme des largeurs des 
veaux correspondants ; a 
2) la largeur totale d’un niveau est la somme de la largeur radiative 
4 . . n . . 

e aux processus de désexcitation comportant l'émission de photons 
3 É : , . . 

t de la largeur non radiative due aux processus de désexcitation n’en 
omportant pas ; ou encore que la largeur radiative d’un niveau est la 


pin ee 


£- : U9IQ 8 UO,] 79 sr991d uoiq Su9$S Un JU0 79 39 HV ‘NI ‘(anon$r 99AE SIUL9P sed quos 
au ?2V 39 AV opponbel SUBP y Ne FIV « os1991d » 9}Ip 9Pn}}I92UT P gyyeSour 1 St[nn,p esuodsip 2/9) J9HINO)J 9pP UOT}EUI 


34 -J0JSue1 8 8 ojuo[earnbo 359 9710x0 je)9 an,p anoËie] ej jo Qer4 op oganp » ej e10osse mb (1 —y)1 —7v AV 91889, 
(ray 1.) guoxo (= j) ojquis 
819,1 9p AN9S1B/-LO(T  J819,] OP S1SJ OU Ayone) ep 10f : odÂ À 
SEE art ON et 4) ET CAE (gd 4 
Rent op 
LATE dd 
S 99ANP » — y 
UO1}EJIOX® P 
eporod Jenur juejsut euuo{ouwu 914 È o9eçderT 9p 10[ 11 : 0d4} 
0>>? anod o—(})d 
CHAT? ve al F Re 
ëS0T … 1 Que HS Lir14=8 HS 
07 anod _8—(J)d 1 
ñ ss X— à o— e g— 
POV] = umueu(o)f OV f=r  GVT] =@u EY 3 
0m — 2 — YX o[qeqoud 31894 oub ojçet 3 oxe,] ins uot}1}18d91 9P UuOIJOuOJ a311rqeqoud op 9J1su9q 21101891 


OroqeqoidanopeA  91j18d9r € 2SSEN » 21qure A 
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pe 
différence de la largeur totale et de la largeur non radiative. Ce sont 
à les résultats bien connus de Weisskopf et Wigner [47]; 

3) le coefficient de fluorescence d’un niveau donné est donné par le 


rapport de la largeur radiative du niveau considéré à la largeur totale 
de ce même niveau. 


à #00 
À P(= f e ““p[EJdE P(#) 
a —œ 
4 1 
: 
5 TC 
}, ‘ 
g' 
er 
e. Ég qi É A RMER É 
é P(E)=1 r£ 
41 » ) Lie A7 
1 
‘ 1 . 
Es » Eo Ÿ E 
Æ 2y=} AE > s k 
fe: Pire 
… LES PROCESSUS RADIATIFS : ÉMISSION ET ABSORPTION. — La perturba- 


on étudiée s'écrit : 
1 CREER 
4 H= | W'(ea.A)Tdr 


ou encore, à l’aide des diveloppements précédents : 


; _ >> — >> >> — 
el? D fé, ren «(ape "+ añje#*")b, w(n’, r)dr. 
ÿ. nn’ 

» On a ainsi une somme de termes contenant chacun un seul couple 
(b*, b) et un seul couple (a”, a), ce qui permet d'associer une seule 
transition électronique à l'émission ou à l'absorption d’un seul photon. 
» Si l'atome est initialement ionisé une fois, après une transition de 


… Cas de l'émission. — Soit Le #1" la fonctionnelle qui traduit l'état 
— 
tial du système pour lequel on a n}, photons sur l’onde (k, à), u 


' # 
éctron dans l’état n’ et, de plus, un ensemble de photons et d’élec- 
trons considérés comme invariant au cours de la transition. 


Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Mars-Avril 1058). 18 
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\ 


Soit Laye ivsl la fonctionnelle qui traduit l’état final du système pour 


lequel on a (n,;,—+1) photons sur l’onde (Æ;" X), un électron dans 
l’état n, et de plus le même ensemble de be et d'électrons que 


précédemment. 
La fréquence de la transition w,2 = w, — w, est telle que, si : 


E, > Ey, fhoy—=E;—Ey + ñck 


l'élément de matrice correspondant à l'émission du photon dépend de 
l'opérateur az) et s'écrit : D. 


di + EL Cu un | € w(nir) IK Gyne met | w(n’, r) = 


On en déduit pour la probabilité de transition correspondant à l’émis- 


sion d’un photon dans l’angle solide dQ autour de la direction k : 


un RE 


2ThC 


P()dO = ef) (nat 1) <0(n, 7) Ge ae" un’ D > 


Pr an 


Le terme en n},, est proportionnel à la radiation incidente et traduit 


la probabilité d'émission induite. À 

Le second terme venu de 1 est indépendant de la radiation initialé 
et donne la probabilité d'émission spontanée qui sera particulièrement 
étudiée par la suite. 

La probabilité totale de transition s'obtient en sommant sur les dégé 
nérescences, sur toutes les directions de polarisations, et en intégran 
sur tout l’espace. On mesure en fait, soit la largeur AE des nivea 
dont la somme est la largeur de la raie d'émission et l’on .a vu Lee | 


unités Hartree : Sd 

; RMC on a : P—AE $ 
soit l'intensité I qui est l’énergie du rayonnement émis, c’est-à-dire : : 
F=Pier. à N 

Cas de l'absorption. — Avec les mêmes notations que précédem-- 1 


ment et en tenant compte cette fois que! l'absorption d’un photon i im} 
que l’action de l'opérateur a; on a pour l’élément de matrice : 


2Thc 1/2 RS : 
PAT le np] <a r) | Un-a)e | on. | 


On en déduit la probabilité de transition correspondant à l'absorption 
d’un photon ; al 


DOPETTES È 
k ñ PA) ny | Kw(n, 7) | Cp a)ef? | so(n!, D. 


pe Re 


; “ | 
DU « & 
#. 

q 

# 
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me = 


La probabilité totale s'obtient en faisant une sommation sur les orien- 
tations de l’atome par rapport à la direction du faisceau incident et sur 
les polarisations. 

- On mesure en fait la section efficace d'absorption 5, c'est-à-dire la 
section telle que si un photon et un atome se trouvent ensemble dans o, 
le photon est absorbé par l’atome ; ou encore, c’est le rapport du nom- 
bre de photons absorbés par unité de temps et par atome, au nombre 


de photons incidents par unité de temps et par centimètre carré, on a : 


= 


& e rc? TR En > cv = 
ï sdQ— EE —| Lw(nr)]|(:,,.æ)e" #7 | w(n', r) > PdQ. 


Cette grandeur ne dépend plus de l'intensité du faisceau incident et il 
suffit d'intégrer sur toutes les directions pour avoir la section efficace 
totale 51. 

- Une étude plus complète des transitions radiatives devrait tenir 
Compte du fait que l’état final qui suit un tel processus est un état excité 
et par conséquent suivi d’un ou plusieurs processus qui le ramènent à 
Vétat stationnaire. 


æ 


>> : 
… Le développement en multipôles de e'*". — La deuxième approxi- 


"7 


mation qu'il est classique d'introduire maintenant est celle du dévelop- 


Fe » & 
pement |[42|en multipôles de e'*” suivant la formule bien connue : 
“4e 


x co ne: 


À ere À À Par). Y:,(6, #)YŸ, (67) 


ce 


V0 y 


Ù 


14 ; “ s F Vr-4 . 
Ru JuCRr) est la fonction de Bessel définie par 7 (#r) =(+) Ds 


, 1 (kr) étant la fonction régulière d'indice demi-entier, (9) étant 
2 
r+4 


1, TT. ZX . . k < 
les coordonnées angulaires de k, (8, +) celles de r. Les fonctions ; (kr) 
pe “—0, 1 et 2 sont données dans Schiff [43]. Pour kr & | la série 


E- )Y 
& nverge rapidement, le v*" terme étant Poe à a avec 
>y +1)! = 1.38. 5. 7... et l'on étudiera ici les premiers termes : 
= 0 qui correspond à A pen dipolaire électrique, le déve- 
ppement se réduit alors à Jotkr) = _. 3 $ 
y qui correspond aux moments dipolaire magnétique et quadri- 
polaire électrique. En poussant le développement suffisamment loin, on 
Yoit que toutes les transitions sont possibles avec une probabilité de 
plus en plus petite ; si les transitions d'ordre supérieur à y—o et à 
— 1 ont été signalées par différents auteurs, aucune mesure de lar-. 


: ù ; 
‘eur ou d'intensité des raies correspondantes n'est connue à ce jour 
avec une précision suffisante. 
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‘e approximation dipolaire néglige les effets de retard dus aux dimen- 


sin Ær 
sions finies de la source ; on admet alors J(kr) = = tr. Il convient 


de chiffrer cette nouvelle approximation; dans le cas du Per Z— 82 
on a pour K, par exemple : N 


| 
Pal SR ral LEA RUE Er 5 : sinére0 
= (S5he RE eS (aZ)—0,22 sin kr —0,22h; 


On voit donc que si l’on ne demande pas au calcul une approximation 
supérieure à 4 p. 1 000 (ce qui est impossible du fait des coefficients 
de Slater adoptés pour écrire les parties radiales), on peut admettres 


sin kr 2 à 
Br * 
FoRcE D'OSCILLATEUR POUR TRANSITIONS DIPOLAIRES. — Li image de 


. & forée d’oscillation » pour les transitions dipolaires présente certains 


avantages quant à l’utilisation des résultats numériques donnés au 
troisième chapitre. F 

Le nombre de fréquences caractéristiques d’un atome étant beau oel 
plus grand que celui de ses électrons, chaque électron doit être associé 
à Hisicurs oscillateurs, la charge effective de chacun d’eux étant : 


Jeep) le. 
On a alors : 


<hl [rm H]|h>=(EB-Er)<Lir|L > 


Suivant que l'on adopte pour H la forme de Schrüdinger ou de Diraë 
on a : 


PPS RES snsisitesmeie 


ARE ou a [rs H}=—cù (carfr,aj= 0) ! 


ï 


et par suite on aura pour les définitions correspondantes de la « forei 
d'oscillateur » : 


SE eDedèdes 


EU 2uE(ax'j'æ&;) : Fa : : 
fe ap) = SR Ÿ | <oÿm | r | ajm >} 


210 


= = éan Diam le [al am — 


— — 
Et en tenant compte de [r,p].9 — rl, il vient : 


E 
A HET | Lajm Fr | a MISE SRE 


TN: 
a'j'm 


che nn à ei he à né ie ST de de À ne 


x au > 
; 4 
A 


«RES 
4 ; 
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: 39 / 

et par suite, en tenant compte de la définition on aura pour chaque 
électron : : 


É, D ap=r. 


: œ 


C’ est la règle de somme bien connue de Thomas-Reiche-Kuhn. 
La notation permet d’ écrire les sections efficaces d'absorption dipolaire : 


: 
ar°e?h 


me /(2y'2)) 


1 ten faisant la somme sur tous les états finaux : 


ï 

à 

e 

à & are? RE Eee are?h ; 
4 J SEE = DIC7 = l'engin 
4 œ 


“ou en unités Hartree : 


(l 


4 RETRO CET COR ES AE 
4 4 e TÈ 
: JE 


Pers 


; Comme : : 


: 8r: 3 
PAH(ay'ap)l= re C1 2] }/(2’7", 27). 


4 est proportionnel à v?et, par suite, à Z* ; ainsi les largeurs de niveaux, 


*comme les largeurs de raies suivent une es en 2; 
5 On a : 

& , 4 CRT 

3 P[Ela y'a) = 3 (a y'a )s(E) 
ou: 

e hic? 

10 5 = ) 

4 5(E) REEUETI P;(E), 


relation bien connue qui permet de déduire des valeurs numériques 
de P;(E) pour les dipôles, données au troisième chapitre, les valeurs des 
ections efficaces d'absorption correspondantes. 


j En prenant pour y—R,Z? le —) les valeurs extrêmes correspon- ; 


(TES 


dantà m—n + 1 et m— ® et en tenant compte de D y, aj)—=10n 


à 27 
 AUTA : 
Br? De] ! sret ral 
mc R,Z RG ar] Pa a mc RZ nt 
n posant : 
8T°e? 2 
er Paz A, 


| de CR 
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on aura pour les niveaux K(a—1), L(n —2), M(n She 


De LG op UE ner at 7e 


K: A) <Prx<A 

is after ea 

M: A(i—5) <Pu< A: g | 
N:A(%—%) <Pr< A. | 
os af enee | CS 
Pi A(ss—i) ré | 


Pr CA — 1 
a 


Il résulte de la comparaison de ces inégalités que les largeurs radia: 
tives vont en décroissant quand rx augmente : en particulier on a : 


Ce résultat peut conduire à admettre que la largeur totale du sou 
niveau L;:, est beaucoup plus petite que la largeur totale du niveau K & 
par suite que la largeur dela raie K,, est due principalement à celle & 
niveau K ce qui sera utilisé pour la détermination des rendements di 
fluorescence du niveau K. * 

Le problème utile à traiter maintenant pour pouvoir donner les re 
dements de fluorescence L au troisième chapitre est plus fin que le pré 
cédent ; il ne s'agit pas de comparer entre elles les largeurs radiativ 
globales des niveaux, mais d'estimer dans la largeur radiative d'u 
sous-niveau donné (L, par exemple) la part qui revient aux transition 
en provenance des niveaux plus externes que le niveau M quiaé 
effectivement calculé. Deux remarques importantes peuvent être faite 
à la vue des résultats obtenus pour les transitions (M->L) et compte 
tenu de l'approximation désirée pour les rendements de fluorescence. 


1) les dipôles électriques sont pratiquements les seuls à être considérés: 
2) pour les niveaux plus externes que M, un calcul non relativiste es 
suffisant, et l'on peut alors prendre les niveaux jusqu'à ce que leu 
contribution soit inférieure à 1 o/o des largeurs dues aux pe 


M > L effectivement calculées. "# 

. Or, les dipôles se classent par doublets (par exemple Le L,, qui so it 
Nu — Li et Nix + L; dont les rapports d’intensités sont (à l'approxim: 
tion non relativiste) ceux des parties angulaires (soit ici L,, : L,—=1: 2). 
Il suffit donc de connaître le rapport des largeurs dues à deux transi 
tions sur le sous-niveau étudié et provenant de deux sous-niveaux dl 


couches distinctes (ici L,, (Nin + Lr)/Le (Min + Li), c’est-à-dire celui des 
à + ; 
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parties radiales. On peut alors utiliser les formules suivantes extraites 
“de Condon et Shortley (p. 133). 


L 

1 np 2$ an {(n1— 1) n — 2)-4(n Le 2)=2n—6 

4 nd 2p 2193 nn? — 1)(n — 2)" {(n + 2) 

ui conduisent aux résultats numériques extraits du tableau sui- 
 vant (Condon et Shortley, p. 133): 

4 : 

; 3P hp 5p Gp 7p 8p 

% 25 9,/ 1,64 0,60 0,29 0,17  o,10 
: ou en p. 100 100 D ER 7 ONCE 1,8 I 

# de M —> É ER 
4 , œ 30 p. 100 

4 

j: 3d Ld 5d 6d 7d 8d 

+ - CAT RS TNT TR EST L'CGCENSE TOC GRER EE 
F 2p 22,02 2,92 0,95 0,44 0,242 o,15 

+ _ouenp. 100 100 13 DE ANS PONS SES 

de ML, ou Lo —_—_— 

2. ce 20 P- 


À Autrement dit, la largeur totale est, à A rc PA Ra définie plus 
Dirt 


pour le niveau L;: 

: p: 100 de la largeur due aux transitions (M; + L; et Mir + » ES 
pour le niveau L;; : 

L' p. 100 de la largeur due aux transitions (M;, + Li) ; 
pour le niveau Lis : 

% p. 100 de la largeur due aux transitions (M, + Li et My > Lin). 


- Tels sont les résultats qui seront utilisés au troisième chapitre. 

t 

“#4 

- Les Processus NON RapiATIFS (Effets Auger et Coster-Kronig). — La 
perturbation étudiée s'écrit : 


+ 


| 24800 ' Ur tire DAT TE bytr, D Jedt 
rer "A 


+ 
k 
) 


u encore, à l’aide des ne précédents : 


4 
A, = = a > L'n, Db'(n° ,t)b(n”, 0)b(n’",0) 


nn'n/'n!' 


| win rhw(n' r'}win",r')uw( on") y de 
P , 2 , 
L SANS Je9 A AE Pb PP Ag ee 
. (Fr 


Li 
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On à ainsi une somme de termes contenant chacun deux couples (b'b) 
ce qui entraîne que les éléments de matrice non nuls de H, «correspondent 
aux changements d'états de deux électrons ; cet opérateur H£ est nul si 
un seul Section est en jeu (ce qui permet de ne pas tenir compte de 
l'infini dü à la self-énergie de l’électron)). 

Pour satisfaire au bilan d'énergie, les quatre états n, n°, n°, n°" ne 
peuvent être tous discrets et l’un d’entre eux doit Ér au 
continu ; admettons que ce soit l’état n. Il en résulte que si l'atome est 
initialement ionisé une fois, après une transition de ce type il est ionisé 
deux fois, ce qui se traduit par l'apparition de raies satellites (raies 
satellites étudiées notamment par Mile Cauchois et par M. Valæ 
darès [45] [23]. Comme E, = E, — Eyr —E,, la largeur de la raie 
d'électrons expulsés sera : î 


î 
AE AE, — AE," + AE,rr. 


FE 


Ainsi se justifient les règles de Valadarès permettant de reconnaître 
rapidement l'origine Le raies d'’électron. On appelle transition 
Auger (1925) {3][4]15] celles qui correspondent au cas où n° et n'” son 
des états discrets appartenant à des couches distinctes (exemples* 
L; et K ; Met Li et transitions Coster-Kronig (1935) [16] celles qui 
correspondent au cas n’ et n”’ sont deux niveaux distincts appartenant 
à une même couche (exemples : Li et Li; Myrr et Mix). Ê 

Les conditions de possibilités de ces transitions non radiatives son 
données en faisant le bilan des énergies, bilan qui s’appuie sur la loi de 
conservation de l'énergie à laquelle le système obéit, comme il a été vi 
précédemment. F 


On peut voir grossièrement, en prenant R,Z? (a :) pour l’énergie d 
niveau n, que l’on a : 


| RAR) >R, VAE ou m > n\/2 à 


He 


dd nr Late 


pour l'effet Auger, condition toujours satisfaite pour le niveau K n — 3 
car m = nn e 

Pour l'effet Coster-Kronig, la différence d'énergie entre deux niveati 
d'une même couche n’est pas toujours suffisante pour expulser un élec 


_tron du cortège. . 


Supposons c qu'à one initial deux électrons notés (r) et (r’) occu 
pent les états (r)et (2); l'élément de matrice non nul correspondan 
s'écrit alors suivant une somme de quatre termes qui sont lès produit 


par les intégrales correspondantes de : 


(1) A en b'(2)0 (16 (1)6(2) (3 
(2) D'(1)0 (2)6(2)b(1)  . 6(1)b"(2)b()6 (2) (4 


, . . . . . t RE 
D’après les relations RO les deuxième et troisièm 
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poroduits sont égaux entre eux, et opposés de signes, aux premier et 


quatrième produits ; finalement, l'élément de matrice non nul peut. 
> 22 : 
…s'écrire : 


Mo fa — e° | | reset na Fra? 


€ or rw(o,rhwla,r")u(i,r’ 
ef f | drdr. 
Le 


Fr] 


ut bd Too hs de be doute 


- Le deuxième terme f, correspond à l'énergie d'échange qui apparaît 
également lors du caleul non relativiste de l'interaction coulombienne 
entre les deux électrons (r) et (r’) à l’aide d’une fonction d'onde anti- 
- symétrisée de Slater (de manière à respecter le principe d’exclusion de 
- Pauli), soit : 


À 
V2 


au lieu de : 


De à A a] = [wii,rhw(2,r") — w(r,r')w(2, r)] 


w(1, r)w(2,r’). 


Au lieu d’un terme d'énergie d'échange, il vaut donc mieux recon- 
naître que /, correspond à la double transition : 


wi(r,r) = w(1,r) w(2,r*) — w/(2,r'); 


” Le résultat ainsi obtenu peut s’interpréter dans le cadre de la pre- 
 mière quantification suivant la méthode de Mgller. LPS 
A En supposant EE, nous avons vu précédemment qu'il était 
= possible d'associer l'émission d’un photon Àv—E,, me E,» à la transition | 
“n"” > n’ de l'électron (r’). Le champ électro-magnétique de cette radia- 


| | nt 2 , 
SNA NP LA 
g(r, or ps LU AN 


2 TV HIS > 
TRE I e 5 ; 
Ar == RTE A EU J(r')dr”. 


Ce) 


F4 


Î 


PER 
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\ ' < 3 

Il y aurait alors effet photo-électrique: interne, € ’est-à-dire ques 

l'expulsion du deuxième électron (r) résulterait de son interaction avec» 
ce champ électro-magnétique, interaction qui s'écrit : 


> 


4 


V—=—el Der N 
et la probabilité d’un tel phénomène s'écrit : î 
0 Be) PR Te der F] 
be | J wf(r)Vw:(r)dr | 
En faisant : | 
ge I TE SE ewf w; a 4 
CARE À 0 gr, D Ererera ex(r)dr = | Vr —ra] dr | 
et : e 
cs ; = PE Ca ‘ ’ : 
TR  forcrwtr) Dr w(r)wi(r')drdr ! 


On retrouve ainsi le résultat de Wentzel traduisant l'interaction cou-+ 
lombienne directe entre les deux électrons. È 
… L'introduction du principe de Pauli par le déterminant de Slater re 
ramène alors au résultat précédent. 4 

7 interprétation ancienne ‘présente comme inconvénient majeur des 
considérer l’expulsion d'un électron du cortège comme résultat d’ un. 
effet photo-électrique interne. Comme rien ne distingue deux photons ! 
de même énergie, il est inconcevable que certains seraient susceptibles! 
d’être absorbés pour expulser un électron du cortège tandis que d’autres” 
seraient émis normalement. De plus les probabilités radiatives et non 
radiatives n'étant plus indépendantes, il ne saurait être question d’uti- 
liser l’axiome des probabilités totales pour dire que la largeur d’un 
niveau est la somme des largeurs correspondant à ces deux types de 
transitions. Ces deux difficultés très importantes sont écartées par 1e} 
théorie des champs. 

Mais si les deux interprétations sont très différentes, les AR, 
auxquelles elles conduisent et les calculs numériques qui en découlent. 
: sont les mêmes; le tableat ci-après donne les résultats obtenus pour lew 
niveau K. 

Une largeur non radiative de l’ordre de 1,7 eV correspond à ce 
résultat numérique de 51,4 transitions par u. 4H 

Burhop [10] {11} montre alors que si l’on admet la proportion 
avec Z de l'impulsion de l’électron éjecté, ce résultat numérique est, 
indépendant de Z. . 

Si de plus on admet avec Margenau [34] que la largeur du niveau Lau 
est < 1/10 de la largeur du niveau K la largeur mesurée de la Taie Kk, 


L 


: 


4 Le 
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Bout être considérée en première approximation comme la largeur 


- totale AE du niveau K. 


> : 

# Î (1) Auger transitions 

; 

< | 

" | 

4 TS Con Nombre de transitions 

L- par unité de temps Hartree 

RL. 

% 
; : _— = re ner : 53  Burhop 

L ASE TT PRET oe 

L K— LN : 3 i 

24 S : net vz 3:9 ?. Pincherle 

|| K — MN . « . . ‘ 0:7 

È K— NN 5 . . . . OI 

ÿ Total He Le 51:4 

4 | 


4 Le: tableau ci-dessous donne les valeurs de x, calculées de cette 
manière, à partir des largeurs des raies K, mesurées par Gokhale [25] 


pour les éléments de 37 à 50. 


: _AE—17 xx théorique 


E aEe #7 AE (Burhop){9] 
: 55 POSTÉE OMR 4,39 = cs 
1 ATUTE VE 4,83 0,65 0,62 
: À AY ORNE D ONE 5,10 — _— / 
4 ; CR PATATE 5,49 0,69 0,07 
: LL MER PRE 5,97 = ue 
1 MOSS ET RE. 6,42 0,73 0,71 
ER” JA EPS RE 7:19 = + 
ANRT EM 7:86 0,78 0,76 
4 HS SRE 8.44 0,80 0,78 
Re QE ae 9:0ÿ 0,81 0,79 
4 ES a AE QE 9:98 0,821 0,81 
LV T RENE EME SES 10,42 — _— 
DO AT E de T13 FD 0,83 0,83 


. C’est cette méthode semi-directe [32] que nous avons voulu étendre à la 
létermination des rendements de fluorescence des niveaux L en faisant 
ette fois le calcul direct [33] de la largeur radiative qui est plus simple 
que celui de la largeur non radiative, la somme des deux étant la lar- 


geur du niveau considéré déduite à partir des mesures de largeurs de 
| raies d’é émission. - 


ée AE 
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CHAPITRE Il 


à 


Le calcul numérique et ses approximations. * 
Ê 

Dans la partie purement théorique du premier chapitre, seule 
l'approximation du caleul des perturbations au premier ordre avait été 
faite[27]; l'ordre suivant étudié par Arnous et Heitler [28] conduit à une 


FE 
correction de l’ordre de =, bien au delà de la précision des mesures. 


réalisées et s'il fallait en tenir compte, il faudrait avant prendre en 
considération toutes les causes internes d’élargissement (températures 
pression, effet isotopique, etc.) rappelées tenons au troisième -cha= 
pitre. 

Au cours des applications l’approximation Hslrodlètee a été adoptée 
pour le rayonnement. 

Une troisième approximation en quelque sorte commandée par la 
précédente va être introduite pour la détermination des fonctions pro 


pres w(n, r) de H, : elle consiste à adopter pour le potentiel +, jusqu’alor 
indéterminé, un potentiel de Hartree [26] o,— V(r), c'est-à-dire u 
potentiel à symétrie sphérique ; il en résulte tout d'abord la séparatior 
des variables angulaires de la variable radiale, c'est-à-dire la Scasibilité 
d’écrire : 


w(n, r)—= w(n, r)5(6, ®). F | 


6(8, ©) peut s exprimer à l’aide des harmoniques sphériques. De plus. 

on déduit des propriétés de (8, +) une symétrie sphérique pour la dis 

tribution de charge et de courant des électrons appartenant au sous 

groupe correspondant à une même €(6, +) qui résulte donc évidemmen 

du choix du potentiel de Hartree. Ce théorème de Hartree justifie 

l’emploi des « principales » règles de Slater dont les secondes constis 
tuent une quairième os 5e Be 0 D 


Les fonctions propres w(n, r) sont telles que : 1 

Hiw(n, r) —Euw(n, r) 1 

avec : : 

+ 

Hi=—cap—£mce? + V(r) k 

—_ 4 — > R | 

P=—\ [Ha, pl = 0. 4 

> —+— —> — f 

EesrXp ten «= (° .) LT LS 4 
> — — == | 

J=L+is (HE =. | ‘4 

L 


; 
a 
| pe. 


: 7 
Cr A + 
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L'igse » . 
Mais J ne suffit à déterminer complètement un état car à toute valeur 


» de y correspondent deux valeurs de /, soit {= j +: ; il convient de déter- 
De. 5 : - Fort 
» muner l'orientation relative de J et s ; c'est le rôle de K : 


à _— — _—— 
K=BoJ "8 p(6L+1) [Hi K]—o. 


ba 
2 
Tr : j 
-p, +, K sont des constantes du mouvement, mais seul l'opérateur K 
- définit sans ambiguïté un état et ses fonctions propres sont fonctions 
propres de H,. Comme K?—J? + les valeurs propres x de K sont 
telles que : 
AD 1 Na 
Le = j{] + JE te J+= 
et x peut prendre toutes les valeurs entières sauf zéro, c’est-à-dire : 


Nr, er, pe lettre 


d'a de 


a 


F il est d'usage de nommer solutions de type A et de type B les solutions 
correspondant aux deux valeurs de y correspondant à une même valeur 
del: 


0 


ypoA: j—l+- 2=—(j +<)=— (+ 1) 


2 


| TpeB: j=i—= == (5+1)= 


… Mais la correspondance avec la valeur algébrique de x permet de ne 
» pas faire cette distinction. 


mr. 


» En utilisant l'identité : 
#3 — 
4 CL) XL) = (sr) Ÿ) — ire V) 


= — — — 


L)— i(a r)(r V) 


; + >—— 
— rx \/ —=(ax r)(s 


1 ——+ 
ATK ar 
Fr | 
il vient 
0 : RD 1 
#4 — ta\/ = — à, = + a cL 


Fe 4 
et H, s'écrit : 


Hi= me?8 — V(r) + ion (È— a 2). 


r dr 


n. Si l’on remplace l’hermitien K par ses valeurs propres %, Hi ne 
dépend plus que de r et la séparation des variables est bien réalisée. 


UE —= Pur 


” 
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, et 6 peuvent être représentées par toute matrice hermitienne véri- 
fiant les relations : 


; 0 — À __ [F0 
—pi—1; aB+fa—0o; parexp.: a—|; oh) P—=\, Be 
Posons : 


Ze?v(r) Cas __ mÔsE, PURGE AE RU __ 
VO), at, mn, ant a=Vac—) 


où À est la longueur d'onde de Planck-Einstein pour une particule 
libre d'énergie E : + 


gtx, r) (= e—F(x, r) | 
w(n, Th= En (Fe Del L'e4G(x, r) À 


F et G donnés par le système 1 : 


pape (Res 20 | 

2 

au(r) © # € 

laissons à plus tard le choix de v(r) et par suite de f(r) et g(r), on peut, 
-écrire les solutions [20 | : L 
Fée Er Lea Ê 

Dhs Tr) ES Mer fe, FE | 

Arras A PM: A 

tr, De D IR PRES ; 

Pass m + | m1 4 

baQ, r) = 2x +1 ie (ge ï à 

(ire m + OR ++ j 

wi(x, r) —- 594 y Dh + I gl; r)Y, F 


On peut dès lors calculer les coefficients provenant des harmoniques 
sphériques et la composition des parties radiales pour les dipôles eee 
triques, les dipôles magnétiques et les quadrupôles électriques. 

Les tableaux suivants donnent l'exemple de tels calculs : F3 4 

Les résultats sont résumés dans le tableau III. - À 

La notation en x utilisée plus loin pour simplifier certaines démons 
trations présente aussi l'avantage d'éviter de dédoubler chaque démons 


-. trâtion pour tenir compte du type A ou B de la solution utilisée ; ph 


l’employer il suffit de connaître la relation : N 


u 
4 
Yx = YEGr 4 


u 2x Lr(x—u)!11/2 = 
=] x ee P; (cos 0)e'"®?, 


à 
LE 
Dr 
RSS 


RU RE A DM MAS 
< 1 ” } VREN + à | : n [A 
F ne - 
à ns ÉTUDE DES PROCESSUS DE TRANSITIONS RADIATIVES 289 
j % ne 
EE - 
“ . 
. 2 EN om PA 
Pr n) | 
2X,x!l dxX*+u 
avec X — cos f. 
ÿ > 
g Fonctions d'ondes : É 
de 
A À 
| £ : 
RAT PSS L T BA? 
\ u, — 2 2 5 VS JPpe . Remb 
B =) SN": STE 
s <= Type A:x——(l+ 1), 
à xX— m nm) ce 
x ; r : 
Uo = — (7 àC 1e1 à M : 
o, 2 Rx, fr) ÿ en tenant compte de ce que si: à 
4 4 4 1 
1\3 ARE Ne AE é 
HT NT 
2 Vres 1 
Le 2% ir | CAN ) 
: alors : 
1\2 : | À la 
LITE x + m + :) (rY" +3 sers . - es 
Lee 2x1 g x PE TE ‘4 
. Matrices : de de 
NE A a 
Mie /o “6 Re RTS AT — À Aa 0 7e 
HS 6 ARE APR LRU 0 DA CR 
OO FT te) 
ax + ay Le V2 O1 OM TOME C ï 2; 
M RNR Se 0 ri iS0 MO 
U1 , 
Oro 010 ” ÿ 
y, == É y, a ne. 
: Ua ! 
OP OREO TO à Le 
: Ar — idy V2 Diw: «1 0 4 
Va, OO ONO Pa an 
MOTOS TO 
L 
Expressions de : 4 
É : + ! * - \ Ve 
(a | 2 | %6), (a | + | Ÿ) et (Yo [a | #) NE 
ES 


(Eee | D)= uv —uiv: + PNEUS ; 
(LÉ Las [h)=V2tufv: + win), 
(Le A | d)=V2{(ui0s Émivi). 


“4 Expression de (44): 


[l 


* x ; * 
(Labs) =uivs + ua # U3U3 + UiU4. 


- LA : + CR Eee 
. ji. fl x < È y + 
J Ï ë è 4 


L 4 
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du dipôle magnétique } Al—=0 
Calcul ul| du quadrupôle électrique | Es NN DEEE 


É = m2 l'+m+i 
de = fau + ij*)dr= fr cos duros +uivs)de——1 | È] D Ceres ‘Tail 


£ 

I 1 
dm—- l—m+ 3 
2 2 


Q= sf G—ind= fr cos O(uzvs+uiv; di fr cos [ES 3 PS 


Règles de sélection : Le tableau ci-contre et la relation | y En y 


\ 


émirainent : 


1 I 
a c . RER NT Mes LE 
| ur Oo, : MM +: LmÆm—i 


alors Q:—0o et Q,o si l'or 


l—i=l+1, c'est-à- lire #—1{—2; où l—1—Ÿ—1, c'est-à-dire /—/ ME 
1=l—)2, c’est-à-dire “—7/+2 ; — 

à 

qu Q: : m + == mt — © | HTC alors Q; —0o et 0: Zo si l'or 


î 
Dép s. c’est-à-dire {—{/— 2; ou [—1=—{— ;, c'est-à-dire /—/" 4 


Ib, c'estè-dire l—1+2. Re 


“ii Ad NET ES ES 
(m2) IEEE )] [| I-m+2) (4+m- 
lo. = | frfaguds | (alfa Er Sn 


“ (1-m+1) (t-m+1) : (e-m+2) (4m 
i + | free de | | 
ont STE TE ca 1}(2/— 1) PS 


EL à sta: 


sophie) 


b 
2 
1 
Le 
Re 


1Q:|— fr agod= [ken ir 


1 
Im 2) | 
ji | froids | fans (a 1)2t+ x) 


(em }) (em+<)+ ee li 
BORA Ar 


Q—o.r+ lQ P— frega| [| 


‘ 


- Pour faire la somme sur les dégénérescences, on donne à m toutes 14 
Pour faire la somme sur les polarisations, il suffit dans ce cas (dipôle m 
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? cl 
. à | 
| l—n a — ENS é 
D. 9 2e pes ) | 

* 
sm vom + 3 Fo rer Tur JafsY}n Un ne RE que : 
; D | 
J E ce 3 E Q:(m, m’) 
| S nes VEm— f —=Q"')-m;—m? 
Ë 4 1 
Bin mit 2ÉEE. Ÿ aÙ—1} Jaf oy} CUIR m' —; a 


[ 


tsl = 


Lt nriahn Rd de 


ln) +m+ L 
2 


vel 
0 et —m += Nm + Rereers 
Ur, m +5 nu — +3) Jy+s, m ou culs 
; 1 
9 ft tn —— Yen +— 1], dm) (em!) 
Jr ;m' Fm Ét Yv,m +2 (20 — DEEE TT y nur. 


b af mn ne Ye+m 2 5), l —m +: ro 
Ur, m'— re 1}(2/°+3) Yirsa, mit Le 1) ee 


É 
Yy_s jus 


4 

F 

)s 

à 

4 121 

1 [ Corn +: \(e- m Peas] pe l—m"’ 2e (em 3} 

Wyim TRE 1) Vin EE aa PTE Yo_ 2,m'— 

. 

—m—1 

è / 3 ë " “a - 

2 (em+<)(r+ m+- ) É (e—m+i)(r+ m -:) £ 

Ur — EN y 1 + + y. 

| LME (2l+1)(2/+3) pism—s (2l—i)(2/+ 1) Em 
, 1 1 | 
é- 1 = 

“ Dir LJ(7+ ec) [ls m—i)(r+ m—;) EMapt 

Hein red (2l/—1)(2l 1) Yv,m—, A (2//—3)(2l—1) Jr, m3 

Cr +1 

1 Me , 

È ane m 31] Rs m + - D} 

le m5 — (24+ en Yugsmrit (2//—1)(2//+1) Jr,m+; 


Lis 


1 
mé m_:) (rtm: era fe mme 
4m a A NTTE Yr,m+, 1 (2/—3) 2 —1) Yro,m+s 


rtf rfnde| alu Ym 
3 Lame) froshds [(ems) (tom) (rom +5) (n-;)] 


bles pour l’état final considéré et l’on fait la somme des résultats. 


ou quadrupôle électrique), de multiplier par deux. 
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K j EE | 
; 2 :| 
3 | 

| 


se 


4 C{r30 ; nat}+-D(n,0 ; not) F | 15 A(ni1 ; noi)+B{n,1; not) F 24° [AGriri | 

8 ! ! 0 , 8 , en 

æs C{r0 ; not)}+D(n40 ; m1) | œ UE ; N2t1)}? 7 525 [A(n4 
3 , LA LA r 

as 5 ma1)B(m 1; n21)] 


+ (BU e à mon) | 


œ : C(nyt; n32)+D{nyt ; nya) F 


Î 3 ’ ’ ’ , 
+ 45 LAUMO ; m22)B(n0 ; n32)] 


Las 
f 


56 , ' 
[+ ns (Btmo; m2} À 


1 
1 
L 


6 , , 
SRE 


0 «à | ci 15 


32 0 ' k 4 
—" [A(r10 ; n,2)B(n,0 ; n:2)] 


Re 175 , 
[+7 mme: rar} 


Pour écrire ce tableau, la notation en « / a été conservée pour pouvoir passer fac 
* … Elle permet de comprendre : à première vue que le dipôle électrique D5/2—> Dial 


L 


INDES symétries dues à l'opérateur K et à l’hermiticité se reconnaissent également 


Ext, La signification de À, B, C, D est donnée au chap. II. 
Pour avoir les intensités il faut multiplier par 27 (car A— 2 ici). 


C4 > Sora 
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À 
Va 


= (B( rit: nor) À 


————— 
4 CAM 8 ARE 616 
4 n22) 2) aLAUme; n22)f “ras res n32)f 
; ass n22)B{n,2; ny2)] ue É[A(r,2; n2)B(n,2; ar 
ï ÿ 216 ’ G 
44 rs [B; n,2; ni? | +355 1B(2; ral ( : 
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q ’ , , , 072. ! , Ci à + 
l + Am; n22)B(7,2 ; n22)]| + Tan ; n92)B(n12 ; 722 
à 1 484 
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w 


pproximation non relativiste et permettre un contrôle aisé des formules, 
dit par la règle de sélection Aj — 0 ou +1 pour ces transitions dipolaires électriques 
é 8r'we? 1 

= =() [49] Fe h—1ret}e— 1); 
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La symétrie sphérique introduite par le potentiel v(r) présente, outre 
la séparation des variables 7 et (6, ç) un deuxième avantage établi par 
Hartree : la symétrie sphérique pour la densité de charge et de cou- 
rant, propriété à la base de la justification des règles de Slater [44]. 

! Tous les électrons ayant même partie radiale w(n, r) forment un 
demi-groupe au sens de Schrôdinger : la probabilité de présence au 
point (r, 8, +) d’un électron de ce demi-groupe s'écrit : 


one 


Te (x—u—1)! 


w(n, run, = GP + ge) [oeu) (Pr) + {Pit a], 


Si l’on considère le sous-groupe des électrons pour lequel : 


y { 


0OLULA—I | 
on aura : 


X—1 ES Te # 
| 1 w(n, r)w(n,r) | A : 


u= 
Ds LE 


= +00 De (eu MP)" + (PISE 


ce qui s'écrit, en tenant compte du théorème d’addition des polynômes 
de Legendre (où l’on fait & —g=— 8" —06—0) : 


*« 


#X—1 1 
0 (x — ui! u | 
DR TER EE) :20 
u—0 ; $ 
x—I | 
— + (l | 
| DA | w(n,r)w(n,r) | = se (f? + gx. 


"4 Le u—=0 

é Cette quantité présente la symétrie sphérique car elle ne dépend plus 
_de (9, #) mais seulement de 7 (Bien remarquer qu'aucune intégration 
n’a été nécessaire pour obtenir ce résultat). La proportionnalité au 
nombre »x des électrons du sous-groupe se comprend du fait de la nor-- 4 

_ malisation dans tout l’espace, des fonctions d'ondes de cha | 

à Qona [TOP + grd =), 

C4 


Les »x électrons du sous-groupe : 


F\ 


il 


que électron  ’: 


L 4 CHEN 
… obéissent à Ja même propriété ; il suffit en effet de changer u en : 


ï ; —(u +1) 


" et de tenir compte de la relation : 


| PR) be 


(x —u)! 
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La symétrie sphérique de la densité de courant dû au mouvement 
des électrons d'un même sous-groupe complet peut être établie d’une: 
manière analogue en utilisant les propriétés des harmoniques sphéri- 
ques. La symétrie sphérique présentée par les électrons d’un demi- 
groupe complet de l'atome de Schrôdinger se retrouve par conséquent 
encore plus détaillée dans l’atome de Dirac puisque chaque demi-groupe 
rest décomposé en deux sous-groupes présentant chacun la symétrie 
sphérique. 

-Les électrons des deux sous-groupes (l’un avec & positif, l’autre 
avec uw négatif) d’un même demi-groupe ayant même partie radiale, 
“on peut les considérer comme une répartition uniforme de charges sur 
une sphère $, de rayon r = < w(n, r) | r | w(n. r) ==. 

… Les fonctions w(n, r) déterminent donc un ensemble de sphères S, 
centrées. à l'origine et dont le rayon dépend du demi-groupe considéré 
“et caractérisé par l'indice n. 


Ssi72  Spy2 Sp3/2 + Sp3y2 S52 
S Le Ex LE *e Ré 
L — 0 I I 2 2 
D A + 2 = 3 
nu — À A À A A 
F O —1 O—1 0,1 —1,—2 0,1 —;1,—2 0,<+1,+a —1,—2,—3 


+ + Le . . RES 
… Or, il est bien connu que le champ produit en un point 7 par une 
sphère uniformément chargée est nul si r <r, et égal au champ pro- 


duit par toute la charge rassemblée au centre sir > r. Ainsi se trouve 
“complètement justifiée la principale règle de Slater : 


4 


I. — Les électrons d’une couche donnée n’ont aucune influence sur 

Jes couches plus internes ; le champ dans lequel ils se trouvent est égal 

à celui d’un noyau de charge (Z — n}e, si (n) est le nombre d'électrons 

situés sur les couches plus internes, jouant ainsi le rôle d'écran. 

- Il reste donc à exprimer l’action, sur un électron donné, des autres 

électrons situés sur la même couche que lui-même. Il est alors naturel 

de commencer par étudier les électrons S qui sont les plus internes ; 

parmi les électrons $, le plus proche du noyau ne subissant l’action 


Ze 
d'aucun écran se trouve par conséquent dans le potentiel ee 


“ Le système I donne alors les fonctions w{n, r) mais dans le cas d’un 


seul électron dans le champ # : les solutions normalisées bien connues 


PA 


s ‘écrivent alors : 


VT(24! + n + 1} I —E ( 272 pe ee () 
Le (24° 1)Vn/ 1 4aNIN — x) \N& * N&o 


22r 


nP(=n + ion + 1) + (NE (ns ak + 1, KE) | 
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Zr 
: VE(24'<+ nt), 1 +e D NUE ed 
tee PRET au (ae) .e "(Er 


LR ne + rio + RE) UN 9m a +) 


avec : 


; RE PE TONER 2 
Du 20 le _ k'= V7 N=V(A' +n' +7 = # Z 


me — 137,03 


On a ainsi un spectre discret des niveaux caractérisés par les valeurs 
de x et de n’ ; la mesure de l'énergie d’un de ces niveaux donne alors : 


Eten) mc] x + |. 


Le développement en série des radicaux inclus dans cette formule w 
redonne la formule de Sommerfeld : 


Et, n')=R,[ £ +22 "(ii s)] | 
a | 


° I 

JE x noNœn'+lxl]. \] 

2 1 

La première sphère S, correspondant au premier niveau discret 

4 "4 

n'—0,x—— 1 peut cependant correspondre à deux électrons, car si « 
4x4——1, on peut avoir u—o ou u——1; les considérations de L 


symétrié ont par conséquent ramené le problème de l’atome à plusieurs « 
électrons à celui de l’atome d’hélium. Mais le potentiel statique de H;" 
s'écrit : $ 
2 4 

a =—2e(* + =) += À 

(ce potentiel statique +, du noyau et des autres électrons du cortège ne 
doit pas être confondu avec le potentiel scalaire dynamique +, lequel à 


tout comme le potentiel vecteur À qui lui est associé, résulte du mou- 
vement de l’électron dont on étudie les transitions). 
La diagonalisation de H, avec un tel », n’est pas encore chose faite. $, 
Les seules tentatives de résolution se bornent à approcher la fonctions 
propre véritable à partir du sous-espace des fonctions hydrogénoïdes ; “ 
les deux voies utilisées dans ce but sont : l'étude du problème aux! 
valeurs propres par le champ self-consistant de Hartree-Fock et la. 
méthode variationnelle ; leur équivalence résulte du théorème ‘de Ritz. 
La méthode rabotalle donne rapidement une solution raisonna , 
ble pour l'hélium. 5 
Il s’agit de rendre minimum l'énergie, soit : 
RENNES ‘e"Hodr 


. 


| fepds 
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7 En prenant : 


Zrr, Z'r, 
e A 3 ns a a 
= ZE | — 0 
x : 12 A e à 
H, non relativiste : 
Hi(2)= — (VI + Vel +t)4e 
m Ce À / 2 ri Tr? To 


| et comme : 

ñ # ne 12 " x 5 

: Hi (Z')gi= Z'ong: (È— 1 ou 2); f+ © pdr = 7 VAT 
12 


AZ — 2) | p(7 + eds = (2 — 2) PE de = 22 — Dur 


On a : 


‘4 UE — 21? + EL + ZE —2) {ton 

- qui est minimum pour : 

LT RSS A UE 
2 16 

4 Sous cette forme, le potentiel », — _ avec b(r) = — ee) reprend 


Ja symétrie sphérique et : — 0,30 ; s coefficient d’écran rend compte de 
… la présence du deuxième électron. 

… V. Guillemin et C. Zener |52] ontappliqué la même méthode à Z —3; 
puis C. Zener [51 } a utilisé cette méthode pour Z— 4, 5, 6,7, 8, 9,10; 
… 1l a remarqué que les valeurs de cs obtenues pour ces éléments 
> augmentent de 0,35 par électron. 
Ainsi se justifie la seconde règle de Slater [44] : 


er LT 


II. — La charge effective du noyau, pour un électron d’une couche 
… donnée, s'obtient en enlevant 0,35 pour chaque autre électron situé sur 
… la même couche (0,30 suffit pour le niveau K). 
+ … Enfin Slater a énoncé une troisième règle d’intérêt pragmatique qui 
. modère l'effet de laïrègle I : 
III. — La charge effective du noyau, pour un électron S ou P d’une 
couche donnée n, s'obtient en enlevant 0,85 (au lieu de 1) pour chaque 
électron S ou P situé sur la couche n — 1 (et 1 comme dans la règle [ 
… pour tous ceux des couches d'ordre < n — 2). 
…_ L'application de ces trois règles conduit alors, pour les niveaux 
… étudiés plus loin, aux coefficients d'écran suivants : 


K LiLibirr 
6 0,30 0,85 + (7 X 0,35) — 3,30 
MMM M:vMy 


1 + 0,85 X 8 + 0,35 X 7— 10,25 17 +0,35 X g — 20,15. 
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Les parties radiales construites à l’aide des coefficients de Slater nes 
sont plus orthogonales car elles ne sont plus solutions d’un mêmes 
hamiltonien : le défaut d’orthogonalité de deux d’entre elles peut êtres 


apprécié par la quantité : 
[Sr — Sr | É 
<w(N:, r) | AN w(Nn, 7) > 2 E, 


L 


— © 


Les calculs du troisième chapitre peuvent servir à montrer que cette 
quantité est négligeable par rapport à la précision imposée au calculs 
par les données expérimentales. 
D'ailleurs, la comparaison peut être faite directement avec le système 

- ; 5 : Ze : 4 

orthogonal solution de l'hamiltonien H, dans lequel +, — —u(r) qui a: 


été résolu numériquement par d. R. Reitz pour le niveau K et L env 
prenant pour v(r) la fonction de Fermi ; la comparaison des valeurs 
numériques pour les parties radiales du niveau K montre un accord à 
la précision de 1 p. 1 000. 

Il faut cependant remarquer que si les coefficients de Slater 
conviennent pour la détermination raisonnable d’une fonction d’onde 
ils ne peuvent être utilisés dans la formule I[ pour obtenir les énergies 
de niveaux de l’atome complexe car cette formule est faite pour l’atome* 
à un seul électron. Ne : 

Le problème du coefficient d'écran est particulièrement important du 
fait qu'une variation d'une unité correspond à une variation de 10Pp. 100 
sur la probabilité de transition, par suite sur les largeurs et les rende-« 
ments de fluorescence ; les intensités relatives sont cependant peu tou-* 
chées du fait que l’écart agit de la même façon sur les deux termes du“ 
rapport. | 200 

Ayant ainsi déterminé les parties radiales w(n, r) on peut poursuivre 
et achever le calcul. Un tel calcul a été réalisé pour la première foiss 
par Massey et Burhop [14] en 1936 pour Z = 51, 79, 92 et les résultats 
qu'ils ont obtenus sont donnés avec ceux obtenus ici pour Z= 74, 78," 
82 et 83; c'est pour le rappeler que les éléments 51, 79, 92 sont toujours® 
encadrés. À 

Pour le niveau K seulement, Payne [36] donne les résultats obtenus. 
sans coefficients d'écrans pour Z = 29, 47, 56, 79. 82, 100. 

Les calculs qui suivent doivent être détaillés pour permettre le calcul" 
dont les résultats numériques sont donnés au chapitre suivant et” 


comparés aux données expérimentales pour Z = 74, 718, 82, 83. à 
L'erreur relative sur le résuliat numérique ainsi obtenu après l’intro-« 
tro- 


duction des quatre approximations (théorie des perturbations au premier" 
ordre, multipolarité du rayonnement, potentiel de Hartree, méthode 
- variationnelle de Zenner-Slater) est au plus égale à l'erreur relative sur. 
les mesures de largeurs de raies (soit 2 p. 100) étudiées au chapitre 


suivant. 


News ” LL girl à à CAE rt 
LA " PR ù ' 
af Le « 1 

É + | 3 ‘ 


4 / 

: ÉT , 
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Si nous posons [4o] : 

} fl 7 3 

/ MER r SE TO Te /22\7 

j- F(2k’— 1}Vn' 1 ENIN — x, \Nai) 


» On aura pour les parties radiales des fonctions d'ondes : 


 f—— NEk Er Me "(20)" (N —2)F(— 7) + n'E(— n° + 1]. 


L7— Me (20) 1T(N — 2)E(— n°) n'E— n° + 1)]. 


— Î, L'EMBidr == — PA M(1)M(2) 


X [CN: — #1 )(N> TA %2) ln, Sr ONCE er 
Ne x), n! — ni(N <= x») p.18: 
= Hs (x dr = — xe 
" fG)gG)dr Ne, MOM(e) 
X [CN — 44 )(No Pas: %2)ln,n, Le nNaln, in, ; 
Den? (N: TA x )nala on! à a nie KES %2) Le nf: 
C 5 Lors x ) # 1 100 
pu? 14 AOF Er ne M NME) 
X [Ni — x): — %2) un, a ninal in, 4 
Fix (N: — 2)nln nt 1 + ri (N: => CA) RE à 


= fe rgtgta)dr = MOM(2) 
| { à X UNI — 3% (Na — #2) n, + Nitiale, 10 


= (N: = x )nalat nl <> ni(Ne a x) ins]. 


Il suffit alors maintenant de tenir compte des valeurs de n’ et de 3€ 
rrespondant aux niveaux considérés et de calculer les différentes 


ntégrales (Le "Re 


ol ynôme de degré n, contenant (n + 1) termes et qui s'écrit : 


SU (oi | . C; e 

D UT rer 

#4 P=N 

ne C (tre NT Gratin 
4 D 2e tea CPP À ER ER TS ES 
vec ;. 

C Hi) re QR Li), —{(2h4"+1)(2h" #2). (2h + p). 

1 

4 


< 
a 
ésnpé ds teiilet 


} 
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Le produit de deux telles fonctions s’écrit alors, en posant : 


Fi) —=F(—n,, 24%; Er, 2ûr) 3 


Rite p a k(2t)P— 4 C} (261)F : 
F(r)E(2) = 22 (— 1}?rr | — (aka i)px (ak ie . 
p—=û k=0 é 


Les intégrales rencontrées sont alors du “ee : 
bn Je Etat) TER) (2)de A 


Q \ , . . = t 
expression d’où l’on déduit la relation utile : I, », = ln, ,n,- 


. Le produit F(1)F(2) étant un polynôme, le calcul se fait à l’aide de 
fonctions F : 


A TFlo 


DCE Mae Chat 
PRE > = 13 4 EN ) en 9 2$ 20) | 
= 


p—Ù —ÿ (243 + 1)p=x (24 Li)x \ 


On est ainsi ramené au calcul de 15$?, c'est-à-dire à : : 


es Pain | 

0 À 
(ae) Rens je Bi + kit Ep 
—= l 


à LES ALL A D ca 


(Gi +) ! | 
Posons : : 
Fo (at JA É APE, +k ++) Î 
DU s1 S2 t 27 PL tt . 
Ss1 
Alors: 4 


(A ke Lt i)p 


KT ie ser ar 


En faisant : 

= 0 RS LE like: Es 
on retrouve les facteurs de normalisation : 

TT ER Be 
on vérifie l’orthogonalité des fonctions de Laguerre ; 

t— 1: Ni —=N ki —=k MERE 


on peut calculer la valeur moyenne relativiste de r; et de même ( 
faisant FE ON aura TEE 


fe} TA An HR ME AE 


on obtient les intégrales dont on a besoin ici. 


À : 
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Fa 


| Rappelons qu'entre polynôme de Laguerre et fonction hyper- 
géométrique on a la relation : 


; F ? os (ak +) (n +) Lo 

| F( A, 24 + 1, AE Eu Ves ua Tps Le (2tr) 

qui peut être utilisée pour comparer les résultats suivant qu'ils tiennent 
compte ou non de la relativité. 

» Enfin, tout à fait incidemment, signalons que la formule générale 
permet d'écrire la transformée de Laplace de la fonction : 


F 
tp os ler? op" 

L: rÉL(atir)L Eater) 
st l'on a : 


# 


L{2kiniti}.T{ake ns 1) 
C{24i +1) (ns). (245 + 2 )T (3 +) 


Pl Lx, se 
ML (aur)Lee(2tar) D 
4 

L TN +-n2 


À x » (— 1} Li moe 
: T—0 


: 


CE ap À GA [a(p— tolé 


> rs babp à (aéré 


CHAPITRE III 


% La comparaison des résultats du calcul 
avec les données expérimentales. 


L- 


… L’exposé de notre mesure de la largeur de la raie L, du plomb va 
jermettre d'apprécier la précision des données expérimentales ; il sera 
lors possible d'interpréter les nombreuses mesures actuellement 
btenues par différents auteurs, à la lumière des résultats du calcul 
jrécédent. 

» L'insrALLATION DE Rayons X. — Nous avons débuté en octobre 1952 
ar monter l'installation de rayons X dont le schéma et les caractéris- 
iques sont donnés ci-après, avec la photographie. C’est l’occasion, pour 
noi, de remercier ici M. Souille qui s’est particulièrement dévoué à 
lusinage et à la rectification des différentes pièces. Il faut signaler deux 
létails de construction : l’anticathode à quatre faces qui permet de 
asser rapidement d’un élément à un autre, le montage du tube sur 
axe d’une plate-forme tournante ce qui facilite beaucoup les réglages. 
V'est enfin le spectrographe construit par Frilley pour l’étude des spectres 
le rayons y qui a servi. 

. Le specrroGRAPpge. — La méthode du spectrographe à cristal courbé 
par transmission) a été mise au point par Mile Cauchois [15] en 1932 


L 
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et a été utilisée depuis par de nombreux chercheurs. Le cristal est un 
lame de mica de 4 X 3 cm et de 0,2 mm d'épaisseur : elle est montée 
dans le porte-cristal cylindrique de r m de rayon de manière que le: 
plans responsables de la formation des spectres soient parallèles aux 
génératrices du cylindre suivant lequel la lame est incurvée. À 


e 


Ce sont des plans (331) dont la distance réticulaire est 1,498 A; ük 
sont presque normaux (x — 30’) à la surface de la lame, c’est-à-dire aux 
plans de clivage du mica. | : 


L'ENREGISTREMENT PHOTOGRAPHIQUE DES SPECTRES. — l’enregistremen 
photographique est fait sur plaques superfulgur Guilleminot, déve 
loppées avec le révélateur Agfa 17, pour grain fin, en 45 minutes à un 
température voisine de o° C, ce qui diminue notablement le voile généra 
et la grosseur du grain. Cette méthode rend nécessaire l'emploi d’um 
courbe de saturation des plaques pour déterminer sur l’enregistremen 
photométrique le niveau de la largeur correspondant au demi-maximun 


_ de l'intensité ; dans les mesures à la chambre d’ionisation, il est pos 


‘ : : : , = re ne 
sible de lire directement la largeur à demi-hauteur à condition toutefoi 
d’avoir maintenues constantes les caractéristiques (tension et débit) dt 
tube à rayons X. à 


Les indications de la courbe de saturation des plaques sont d'ailleur 
contrôlées pour chaque spectre par l'enregistrement sur chaque plaqu 
de deux spectres côte à tôte et dont les temps de pose sont dans 
rapport 2/1; il faut évidemment maintenir constantes les caractéris 
tiques du tube pendant toute l'opération, c’est-à-dire pendant le 
3 heures nécessaires pour l'enregistrement d'une plaque. Il suffi 
alors de mesurer la largeur de la raie L, du premier spectre au nivea 


du sommet de la raie L,, du second spectre. >» F 


/ 

Si l’on représente le cuefficient d'absorption linéaire par une formul 
du genre y — c}" avec n æ 3, on voit aisément que pour deux longueur 
d'ondes dans le rapport de 1 à 2, les temps de poses correspondant 
sont dans le rapport de e-* à e—%*, toutes les autres conditions restan 
les mêmes. Mais l'absorption n’est pas le seul des facteurs qui ren 
beaucoup plus difficile la mesure des largeurs de raies L; en effet 
dans les spectres K le rapport des intensités K,, : K,, est de l’ordre d 


2 : 1 et permet la mesure simultanée des largeurs des deux raies 
ici L,,: L,,æ9 : 1 ce qui rend impossible toute mesure deL,, en mêm 
temps que L,, ; enfin dans le cas même où les longueurs d’ondes on 


des valeurs voisines nous avons vu précédemment que les probabilité 
de transitions sur les niveaux L sont beaucoup plus faibles que les pre 
babilités de transitions sur les niveaux K. 


Tout cela permet de comprendre pourquoi il faut des temps de pos 
au moins quinze fois plus longs pour mesurer une raie L,, qu’un dou 
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Le 
blet K, : K,,. Pour toutes ces raisons nous nous sommes limités (‘) à la 


mesure de la largeur de la raie la plus intense du corps le plus lourd 
dont nous disposions : c’est-à-dire la raie L,, de 8P;. 


LE RÉGLAGE DU SPECTROGRAPHE. — Le plomb étant déposé par électro- 
lyse au tampon sur l’anticathode, on fait un premier réglage suivant la 
loi de Bragg bien connue : 


2d sin 6— nÀ. 


Soit pour x — 1 (spectre du premier ordre) : 

| d—=1,h98À et ‘AL, deP,}— 1,172 À, 03e. 

% distance plaque-cristal correspondante est alors, avec R — 1 000 mm : 
‘ R cos 6 © g20 mm. 


42 


D'après Mlle Cauchois, la latitude de mise au point suivant l’axe du 


cristal d'ouverture utile 20 + 38! s’écrit : 


3 - ne 


F us ER sin 


; cos 8 


? 


sin &w 3 mm. 


‘Pour pouvoir déterminer la position exacte de mise au point nous 
avons déplacé le châssis de la plaque photo de 5 mm en 5 mm de part 
et d'autre de la position moyenne déterminée ci-dessus, suivant la tech- 
nique indiquée par Gokhale, ce qui évite les corrections à apporter en 
raison d'un défaut possible de construction ou de réglage du spectro- 
graphe. 

ji Un réglage d'angles du cristal et du tube est également effectué sui- 
want le même esprit, et la mise au point est ainsi déterminée par la 
finesse des raies. 


É. 


1 . . . n ñ . LT. | 
réflexion cristalline. — D'après Darwin [19] et Ewald [22; la courbe 
e réflexion ne comporte pas un maximum aigu mais la région qui 
orrespond à la réflexion 100 p. 100 possède une largeur angulaire 


<oN Ag ne 


sin 2680 * 


(1) On remarquera d’ailleurs que pour les spectres L les expérimenta- 
eurs, Williams excepté, n’ont jamais étudié qu’un seul corps. Rogosa et 
hwarz n’ont mesuré que K,, de M, et Le, de gU seulement. 


2 STE 
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ns 8, est l'angle de Bragg après correction d'indice : 


2û x 
db —=0 + 5» à 
(Zel/cm}e?)? $ 


ÈÎ—I—4—= 2rmc? 


où p est l'indice de réfraction. Zél/cm* est le nombre d'électrons par 
centimètre cube du cristal. Î 
On peut déduire de là que A9 augmente avec À. 
En raison de la dissémination des électrons dans le cristal, la for 
He mule devient : à 


à 
sin 2 
où F'est le facteur de structure, c’est-à-dire le pouvoir réflecteur équivas 
lent des Z électrons de la maille élémentaire du cristal. D'après Jackson 
| et West [29], la maille élémentaire du mica muscovite comprend 
4 molécules de KH,Al;(Si0,): eta pour volume 932.10—?*cm* ; ; pour une 
- réflexion du premier ordre sur les plans (331) utilisés dans ce travail, le 
facteur de structure par molécule est F —65. ù 
Pour : 


er Vies sé 


À 1 100 ux, à —/4,3.10— A5=—8,19.10-f radians, |, 
ce qui correspond sur la plaque photo à un élargissement AL, = 0,008 mm 
c’est-à-dire pour une raie dont la largeur sur la plaque est de l’ordre 1 
de 0,4 mm, à une erreur relative de l’ordre de 2 p. 100. 


2) Elargissement düù à la géométrie du cristal. — D’ sprès 
s Mille Cauchois on a : | 
Pour l'élargissement dû à la longueur utile O du cristal : L 


O? sin8 
AL 8 cost cos 


Pour l'élargissement dû à la hauteur utile À du cristal : 


h? sin 


AL = 3 cos6 


AL: æ0,005 mm et AL;<0,0005 mm. 


Pour l'élargissement dû au défaut de parallélisme $ entre les pla 


réflecteurs et les génératrices du cylindre : ait 1 
. cos 


d'apprécier À mais l’on peut admettre AL, < AL, < AL,.' 


s 

F 

î 

| 

Soit pour R — 1 000 rad O— 10,5 mm, À —3 mm, 6 23: | 
. 


il est qe 
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NES Le 


On a donc pour le cristal : 
à AL, <FAL: << AL, ee 0,008 mm, 


: IL. — ELARGISSEMENT DU À L'ENREGISTREMENT MICRO-PHOTOMÉTRIQUE. 
= Nous avons utilisé le micro-photomètre enregistreur Vassy du 
Laboratoire Curie, rectifié et grandement amélioré dans sa partie méca- 
nique par Frilley. 

… Etant donné l’inertie de l’appareil on a intérêt à réduire la vitesse 

, . ON , "+ FRE 
d exploration de manière à saisir tous les détails du profil de la raie et, 
Surtout, à obtenir son sommet avec le plus de précision possible; la 
reproductibilité des enregistrements au cours de passages successifs 
avec au besoin arrêts au voisinage du sommet permet de s'assurer de 
la fidélité de l'appareil. 
La . 
: L'influence de la largeur s de la fente exploratrice sur la largeur 
véritable /, de la raie sur la plaque photo, peut se calculer rapidement ; 
en effet on a pour l'intensité enregistrée I, : 
°a+s Todæ 


: = Lu R—= lol arc tg 


* 7 I — È I SE 
0 lo 


L'intensité maximum s'obtient en faisant x — oet la largeur enregistrée 
æ—{ correspondant à l’abscisse de la moitié de maximum vérifie 
l'équation : 


25/0 s 2s/l 
Lolo arc tg Des I 2 arctg7 = 2l arc tg Ne, 
| ë è 
d’où : 
à EC s? l 1 / s\2 
NT SORA AE : (5) 


Sur la plaque on a /, 0,4 mm; ona pris une largeur de fente 
S0,005 mm et par suite l'erreur relative introduite par le micro- 
photomètre d’un ordre & 0,5.10-* est inférieure à celle introduite par 
la réflexion cristalline qui majore ainsi toutes les autres erreurs rela- 
tives dues à l’appareillage. 

_ L'enregistrement obtenu sur papier millimétré permet une lecture 
directe de la largeur quand on a déterminé le demi-maximum de la 
aie par la méthode indiquée précédemment. La dispersion sur l’enre- 
gistrement est calculée à partir de la distance linéaire entre les 
raies L, L,, et de leur intervalle en ux donné par les tables de 


Mlle Cauchois. 


Etant donné l'élargissement introduit par la réflexion cristalline, il 
nous a semblé illusoire d'utiliser un grossissement supérieur à 50 et de 
faire une lecture plus précise qu'au demi-millimètre. La moyenne 
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obtenue sur six spectres enregistrés et analysés chacun en trois points: 
différents a donné avec la limite de précision de 2 p. 100 imposée par la 

ÿ £ à 
réflexion cristalline: 


A(ux) Aux) Aj(ev) La 
LAsSKAR Warizrams [50] LaskaAR Wrzzrams [50]. 


: 


La | rt 172,67 1,02 + 0,02 I,05 One 0;7 9,5 


« CAUSES INTERNES » D'ÉLARGISSEMENT. — En plus des causes d’élargisse= 
ment dues à l'appareillage, il existe d’autres causes d'élargissement des 
raies qui vont être rapidement passées en revue car elle n'interviennent 
pas d’une manière suffisamment importante pour modifier l’erreur 
relative sur la mesure. à 

L'élargissement par effet Doppler dû à l’agitation thermique, celui 
dû aux collisions entre atomes, l'élargissement par effets Zeeman et 
Stark dus au champ des atomes voisins, étudiés par différents auteurs 
sont importants pour les éléments légers dans le domaine optique mais 
n’influencent pas d’une manière appréciable les raies X des éléments 
lourds étudiés au cours de ce travail. | 

Au cours de ces dernières années, deux effets ont particulièrement 
été étudiés : l'influence possible de la structure hyperfine des niveaux 
et l'influence du déplacement isotopique, tous deux calculés par Breït* 

Pour le premier, la dégénérescence du niveau K peut être levée si 


l’on tient compte du moment magnétique du noyau et Breit a calculé la 


séparation des niveaux hyperfins ainsi obtenus. Les expériences de 
Frilley, Gokhale et Valadarès [24] n’ont pas permis la mise en évidence 
de cette séparation et D. Curie [18] a montré qu’une telle séparation 


n’était pas observable du fait qu’elle était inférieure à la largeur du 
niveau étudié. 


Pour le second, Rogoza et Schwarz [41 ]avaient monté une expérience 
pour détecter spécialement cet effet sur les transitions : K,, de Met 


L à PE 
Le, de U avec une erreur relative de l’ordre de 3 p. 100. Ces données 
sont intéressantes, surtout pour Le, car elles montrent bien que les 

Fr ce 
résultats obtenus avec la méthode du cristal courbé sont légèrement 


_ plus précises que celles obtenues avec la méthode d’un maniement plus 


complexe du double cristal. 
Les isotopes utilisés étaient : 


M$ et M{° soil AA == 8": 
CSP EURE ST RSGNE AA 9. 


Le calcul correct du déplacement isotopique effectué par Werthein 
et Igo [48] à partir de la formule de Breit donne 0.084 ev pour Ue 
0,096 ev pour M,, c’est-à-dire qu'il faudrait améliorer la précision de 
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mesures d’un facteur 5 dans le cas de U et d’un facteur 2 dans le cas 
de M, pour pouvoir constater ledédoublement des raies obtenues avec un 
mélange d’isotopes. 


Niveau K. — I. — Les intensités relatives. — Pour les spectres K des 
* éléments lourds les données expérimentales sont celles de O. Beck- 
man |6)}qui disposait d’un Van de Graaf comme générateur de tension. 

Le tableau suivant permet la comparaison des valeurs calculées et 
expérimentales. 


; p, 
4 Le DUREE NS 
F ee ne C 
4 Calc. Mes. exp. Cale. Mes. exp. Cale. Mes. exp. 
% SYOSLE RIRE 0:49 — 0, 50 — 0,0048 — 
MAN. 0,47 0,532 0:45 25535 QE ex 
# HnPén à 0,46 0,536 0:43 0: 525 0,020 0,028 
v' HARAIDE Let 1e 0:48 0,519 0,45 051 03020 0030 
4 SAAB. . 0,45 0,532 0,40 0:53 0024 0,028 
% ENST 0,46 0,553 0,40 0; 50 0,024 0,030 
4 GE MTS PORN RE 0,47 0:553 0,376 0; 50 0,038 0,035 
4 D'une manière générale pour les doublets « : à, et 83 : B; le calcul 
3 relativiste donne des valeurs inférieures au rapport 1/2 de Burger et 
- Dorgelo [8] et RP donne des valeurs supérieures à 1/2. L'écart 
. moyen par rapport à 0.50 est de l’ordre de 5 à 10 p. 100. 
… A propos des transitions dipolaires magnétiques L:—K, pour la pre- : 
 mière fois, ces transitions dont l'intensité augmente avec Z, sont repor- 
» tées pour 74 W et 79 Au. 
2% K—L1/Ko 74 W 79 Au 
‘2 rs Ra ci 
% Ce 0,00027 0,0042 
ÿ IR EOAECR 2 0,0010 0,0022 
be 
“ II. — Les largeurs de raies K et les rendements de fluorescence. 
> — Si dans la zone 37 <Z< 50 le travail de Gokhale [25] fait autorité, 
… les largeurs des raies K des éléments lourds sont encore peu connues : 
x 83Bi 79Au 74 
£ Largeur totale du niveau K mesurée (en tee : 65,3 54 4215 
. Largeur radiative (en ev) . 63,6 5274 40; ; 
_ Rendement de fluorescence global Bon te niveau 1. 0:97 0,9) 0,9 
. ; NA EE Ti ét 
Quand la largeur du niveau augmente, la relation = éta- 


blie précédemment montre que #, tend vers 1 quand Z sement 
. On sait qu’à l’approximation non CRNSIE la matrice « Pont nulle ; 


e? 
si bien que pour les Z moyens les termes AA et; sont du mêmeordre ; ù 


Ë 
Le Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Mars-Avril 1958). 26 
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le coefficient de fluorescence correspondant est de l’ordre de 0,50. Par 
contre, pour les Z lourds, l'énergie du niveau K étant importante le 


rôle de la relativité rend le terme radiatif ERA, du premier ordre en e, 
très important par rapport au terme non radiatif d'interaction coulom- 
bienne qui est toujours en e? et l’on comprend alors que pour les 
£ lourds : 5, + 1. 


Niveau le 


… I. — Les intensités relatives. — a) La raie M; + L;, plus faible que 
0 la raie L; —> K, est encore au delà des limites de sensibilité expéri- 
. mentale. p. 

 b) Pour le doublet Le, : Le, le tableau suivant permet la compa- 


f 


raison des valeurs calculées et expérimentales : 


$ La, £ L2.. o2U 83Bi 82Pb 7oAu 78Pt 74aW 51Sb 
MU: 0,865 0,80 0,80 0,70 0,85 0:71 0, 58 
ME: - - o;97[1] 0,67 [46] o,725i1] —  o,635 [2 0,635 [2] | — 


Ces valeurs sont notablement éloignées de la valeur non relativiste 0,50 
… et il est à remarquer que les écarts dus à la relativité sont particulière- 


… ment importants à propos des transitions sur le niveau Li. 
À 


+ Le, Ju Le,, 
ne Allison [1] et Armstrong donnent pour 74 W "= 0,04 et 


; Le, 
mious trouvons ici : 
+ 
Ur | L L ; 
4 ha 6,0326 et _ — 0,0388. 
à Le, Ps 
M II. — Les largeurs des niveaux et les rendements de fluores- 
… cence. — La détermination de la largeur du niveau L, est particulière- 
- ment délicate; on a : 
4 « A] 


LE 
l 


74 78 79 82 83 92 
se en 
LL. GetLli7] B.S.[7] BS.{7] R.B.R.{30] M. [35] W.{5o] 
AE, (ev) 
(total). 95 4:9 E 1,0 8,0 t1,0 8,7 10,6 10,8 


‘a LE largeur de la raie Le, (M — L;) de 92 U étant de 18,8 ev d’après 
* Williams [50], on en déduit que la largeur du niveau L; de 92 U est 


» inférieure à 18,8. . 
… Si l’on tient compte du rapport des largeurs des niveaux M, et L:le 
… niveau L, de 92 est de l’ordre de 10 ev au moins. 


: 1 Si l’on admet que la largeur radiative due aux transitions sur 14 
| Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Mars-Avril 1958). 20 
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venues des niveaux autres que M est globalement dans le rapport de 
30 p- 100 par rapport aux transitions sur L, venues du niveau M (ce 
qui est justifié au premier chapitre) on aura pour les largeurs radiatives 
totales et les rendements de fluorescence (!) : 


74 10078, 7950 8011.82 083 285 2900000 
AE; (en ev) . 0:475 0,62 0,69 0,82 0,865 1,56 
@r LEE 0,5 0:97  O,1I1 0,078 0,080 0,09 0,086 O,I1 O,15 0,145 


TS — 
C. et L. [17] B.S.[7| 


Niveau Lr 


I. — Les intensités relatives. — La comparaison intéressante du tri- 
plet « : «s : 8, sera faite après l’étude du niveau L;n car les raies 
intéressées ne correspondent pas à un même niveau initialement ionisé. 

Le quadrupôle L4, a été observé mais l’on n’a pas de données expéri- 
mentales concernant son intensité. 

La raie Ln a été observée et les expérimentateurs donnent au rap- 
port Ln : L, une valeur de l’ordre du pour cent alors que le calcul lui 


attribue une valeur moitié. 

II. — Les largeurs de niveaux et les rendements de fluorescence. 
— La largeur du niveau L;; est mieux connue que celle du niveau L, ; 
on a : 


74 78 … 79 82 83 92 
BAS hi B'S (NOR BR So) M.|35]  W.{sol 
AE; Fotal) AO ED: 215-1015 217 45 n 5 


»* 


Pour 92 U la largeur L; est déduite de la largeur de la raie M;, par 
un procédé analogue à celui qui nous a servi pour Lx. 

Si l’on admet que les largeurs radiatives dues aux transitions sur L: 
venues des niveaux autres que M est globalement 20 p. 100 des transi- 
tions venues de M on aura pour les largeurs radiatives totales et les 
rendements de fluorescence &.,, : 


74 75 78 79 80 82 83 85 90 92 
AE; (en ev). 0935 I»07 I20 1:62 1,75 5:06 


DL 0:31 033, 00:32 093 01417 0:40 0,49 0:56 0,36 


(:) Les valeurs en chiffres gras sont celles déduites par l’application de 


la méthode des moindres carrés à l’ensemble des résultats expérimen- 


taux, calculs effectués par Burhop [13]. 
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Niveau L,; 


1. — Les intensités relatives. — a) Pour L, : L 


a On a : 

L LASER 51Sb  74W 78Pt 79Au 82Pb  83Bi qoU 
Gale... . —  o,or2 0,015 0:016 0,0176 o,0189 0,026 
MRESD.. .- . — , 0,032 [2] 0,034{[2] = = 0:035 46] o,o24([1! 


_ b) Les dipôles magnétiques (A! = 0), L{(M; —+ Lin) et L, (Mir — Lun) ! 
L sont observés mais on ne possède pas encore de données expérimentales 
» quant aux intensités relatives. 

c) Pour le doublet Læ:L, on a : 


MT 2 , 5180 74W 78Pt 7oAu 82Pb 83Bi go U 
MAGAIC OU. - -. 10 10;7 10,8 12 II II 15 
MPPSD.. . : . . — 11,5[2] 11,4[2] — — 11,4 [46] 1x] 


4 
3 . 

n Il. — Zes largeurs des niveaux et les rendements de fluorescence. 
…— — Pour les largeurs du niveau L;r on a : 


à 

È 

: 74 78 79 82 83 92 
4 B.S.|7] B.S.{[7] .R.B.R. (39) L.etW.[5o] M.f35] W.{5o 
1 AE, lrotalll 2,4 0,51,3;6 =E0;5 4,4 45 5»4 5,6 


—. Les largeurs des niveaux L;;, de 82 et 92 sont déduites des mesures 
- de largeurs de raies de la manière suivante : 

à 92 : On a vu que AL: —5,5ev;or AL, — 14,3 ev, d’où AM; = 8,8 ev. 
Comme AL, — 14,4 ev, ALin — 5,6 ev. On en déduit de plus (à l’aide 
| de AL 13,1 ev) un résultat utile pour la suite : AM, — 7,5 ev. 

“ 82: La mesure de la largeur de la raie L, de 82 Pb à donné 


: 91 + 0,2 ev. 
; 


| 74 75 78 79 80 82 83 85 90 92 
DAE. (en ev). o,84 I»10 O:9I Es A2 NC DE 2:14 
À ©, ME 100250; 2I0NO IN 0520007277 0,316 0:28 0,342 0,412 0,38 
III 
+ 


» La valeur trouvée pour 5,,,, de 83 Bi nous confirme dans l'idée déjà 
| exprimée que la largeur Lin mesurée par Mladjenovic [35] est trop 


- importante. 
] 
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… Influence de la probabilité d'ionisation d'un niveau sur les inten- 
… sités reatives des raies. — L'intensité calculée correspond au cas où 
… la probabilité d'ionisation du niveau est égale à l'unité. Le calcul de la 
- probabilité d’ionisation des différents niveaux par bombardement élec- 
- tronique est donc nécessaire pour interpréter les données expérimenta- 
-les sur les mesures des intensités des raies X. Remarquons qu'à cette 
… probabilité s'ajoute d’une manière plus complexe, celle correspondant 


- à des situations libérées par effet Auger ou Coster-Kronig. 
Cependant la probabilité d’ionisation d’un niveau étant fixée, il est 
possible de calculer les intensités relatives des raies correspondantes ; 
ë c'est pourquoi les résultats sont groupés suivant les niveaux correspon- 
2 
cs 


dants à l’ionisation initiale : K, Li, Lur, Lure 
Etude du triplet L, : L,,: Le .—11 résulte d’un calcul de E.H.S. Bur- 


hop [12], que l’on peut prendre comme première approximation pour 
… le rapport des probabilités d’ionisation par bombardement électronique 
- dés trois niveaux L : 


F* 


Ur, UE TT UC AU LI 2% 


Le nd à | 


 Adoptons ces rapports sans tenir compte des transitions de type 
- Auger ou Coster-Kronig dont les probabilités sont du même ordre 
< pour les niveaux Lx et Li, et étudions le triplet Le Lee Le, (les 


_ ‘raies L,, et L,, correspondent au niveau Li et Le, au niveau L:r) pour 
lequel Burger et Dorgelo [8] donnent 9 : 1 : 5. Nous avons déjà étudié 


. L,, : L,, : le tableau suivant donne alors : 

La, PNIL SE MERE qu 83Bi 82Pb 7gAu 78Pt 74aW 51Sb 

Ml 3:34 475 4:65 4:15 4:65 4:67 5 
Mes. . - . 445 439 ES Cros 4,5 45 Fe 


Nous avons tenu à séparer cette étude de ce qui précède, la précision 
5e x s % : 
n'étant pas ici du même ordre. Remarquons bien que si l’une des raies 
du multiplet appartenait au niveau L;, la comparaison ne serait pas 
» possible en raison de l'importance des transitions non radiatives sur ce 
niveau, ce qui modifie le rapport ui, : Ur, : Ur... 


F 


CONCLUSION 


À [. — Inrensrés RELATIVES. — Dans un calcul non relativiste, pour 
: les couples de niveaux Li et Lis Mu et Min, Miv et My, les parties 
radiales des fonctions d’ondes sont les mêmes. Il en résulte que seules 
les harmoniques sphériques interviennent dans les rapports des proba- 
bilités de transitions correspondantes qui ont alors une valeur indépen- 
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dante de Z; ces harmoniques sphériques étant liées au nombre de 
situations possibles sur les niveaux correspondants, l'application des 
règles de Burger et Dorgelo (Z. Physik, 1924, 23, 258) en découle. 
Le calcul relativiste, par contre, attribue des parties radiales diffé-s 
rentes à chacun des niveaux ci-dessus ; il permet d’expliquer d’une 
part, la variation des intensités relatives avec Z et, d'autre part, les 
écarts observés aux règles de Burger et Dorgelo, écarts d'autant plus“ 
importants que l'énergie en jeu est plus grande, c'est-à-dire que Z est 
plus élevé. 


II. — LARGEURS DE NIVEAUX ET RENDEMENTS DE FLUORESCENCE. — Deux: 


faits importants sont à noter : l'apparition des Coster-Kronig à partir” 


de Z & 73 modifie les largeurs et les rendements de fluorescence du 
niveau L, : quand Z 73, seules les transitions radiatives sont possi-# 


bles et tout comme pour le niveau K,w,, augmente avec Z et tend w 


vers un. Mais à partir du moment où les transitions Coster-Kronig 
deviennent possibles, elles s'ajoutent aux Auger et le rendement de 
fluorescence diminue du fait que le dénominateur augmente, le numé- 
rateur n'étant pas influencé. 

* Pour le plomb, la séparation des raies Le Le, étant inférieure à leur 


largeur, il n’est pas possible de mesurer leur largeur individuelle ; 


mais pour Z —82 une interpolation est très facile puisque Z — 83 et « 
Z = 79 sont connus. À 
IT. — Les résultats du calcul des probabilités de transitions peuvent 


être utilisés, sans changement pour les atomes mésiques y du fait que 
l’on est resté dans le système Hartree (4 — e — m —1). 


La formule qui permet de passer par une règle de trois du calcul des 


_ sections efficaces d'absorption est donnée au chapitre premier, et assure 


ainsi le plein emploi des calculs précédents. 

Si le problème des largeurs de raies domine depuis plusieurs années 
les recherches théoriques sur l’interaction rayonnement-matière, celui 
des rendements de fluorescence est d'importance capitale pour tout 
processus de désintégration nucléaire qui se traduit par l’ionisation de 
l’un des niveaux du cortège électronique (conversion interne, capture 


électronique). 


Ces deux problèmes : largeur de raies et rendement de fluorescence 
représentent les deux aspects des processus de transitions les plus 
importants dans le cortège électronique : le premier avec émission de 
rayonnement, le second traduisant la possibilité de réarrangement du. 


. cortège sans émission de rayonnement. 


’ i Lt MAX eu > d 
NS 
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| ETUDE D’UNE SOURCE D'IONS 
3 DU TYPE HAUTE FRÉQUENCE 


Par DE LACOSTE et J. SALMON 


I. — Introduction. 


| L’amorçage d’une décharge haute fréquence au sein d’un gaz dans 
une enceinte de pyrex, entraîne la formation d’un plasma, c’est-à-dire, 
d'un milieu contenant des ions positifs et des électrons, les concentra- 
tions respectives étant sensiblement égales. On conçoit qu’en pratiquant 
une mince ouverture dans l’enceinte et en superposant au champ haute 
fréquence un champ continu de direction convenable, on puisse extraire 
“un courant d'ions positifs. On aura ainsi réalisé une source d’ions du 
type haute fréquence. La figure 1 en représente un schéma très som- 
maire. Entre les anneaux A, et A, collés à l’extérieur d'un tube cylin- 
vdrique de pyrex, rempli de gaz à une 
“pression d'environ 10 & Hg, on établit 
. « | é x 
rune tension haute fréquence d'amplitude 
assez élevée pour provoquer la décharge. 
A une extrémité du tube se trouve une 
fine aiguille métallique portée à un poten- 
tiel positif de quelques kilovolts par 
“rapport à un étroit canal également + 
métallique, disposé à l'extrémité infé- 
“rieure du tube. A la sortie du canal. on 
Vobtent un faisceau d'ions positifs chas- 
| sés du plasma par un champ continu. 
Ænfin, un mince conduit latéral permet Fig. 1. — Schéma de principe 
d'introduire le gaz. Il va sans dire qu’il d’une source d’ions haute 
“faut apporter de nombreuses modifica- fréquence. 

“tions à un appareil aussi simple que 

celui de la figure 1. pour obtenir des performances intéressantes. 

: Le plus souvent, on se contente d’un débit d'ions d'environ 1 mA 
mais avec des dispositifs d'extraction très perfectionnés, le débit peut 


ñ 


QU SON NE ENT 


fension d'extraction 


< 


(1) Ce travail avait été accompli en collaboration avec-M. Wajshrum; 
À = . DATÉE . , 
celui-ci ayant malheureusement quitté subitement la France, nous n’avons 
“eu aucun moyen de le joindre et de lui demander de s'associer à notre 
article. 


Ann. de Phys., 13° série, t. 8 (Mai-Juin 1958). 21 


4 : : 
ation périodique bimestrielle. 


4 
F 
7 
à. 


M Ur, vi" je 
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atteindre 6 mA. Le principal intérêt des sources d’ions haute fréquence 
réside dans le pourcentage élevé d’ions atomiques obtenu. Avec unê 
source d'ions H par exemple, le pourcentage de protons peut atteindre 
92 p. 100. Si l'on ajoute que la dispersion des vitesses est faible (étales 
ment d’une dizaine d’électronsvolts pour un faisceau dont l’énergie à là 
sortie de la source est de quelques kilovolts) et la consommation du 
az réduite, on voit que les sourcés haute fréquence possèdent un 
ensemble de qualités très précieuses. En particulier, ces sources répons 
dent bien aux exigences de la microscopie corpusculaire, domaine dans 
lequel il faut avoir une aberration chromatique aussi réduite que poss 
sible et un taux d'ions moléculaires faible. Cette dernière qualité des 
sources d'ions du type haute fréquence est liée à l’absénce à peu près 
complète de pièces métalliques à l’intérieur de la source. En effet, aux 
pressions basses la recombinaison de l'hydrogène atomique a lieu 
essentiellement au voisinage des parois. Or, cette recombinaison est 
‘intense au contact des métaux, mais faible au contact du quartz et du 
_pyrex. Il faut donc réduire au maximum les parties métalliques pour 
avoir une forte concentration en hydrogène atomique et partant, um 
faisceau riche en protons. Comme la décharge haute fréquence présenté 
précisément l'avantage de pouvoir être amorcée à l’aide d’électrodes. 
extérieures à l'enceinte, les sources ne comporteront qu’une fine 
aiguille en tungstène et un mince canal en aluminium. De plus, des 
procédés que nous décrirons, permettent de réduire la recombinaison} 

au voisinage de ces pièces. On voit maintenant pour quelles raisons 0 
a été conduit à utiliser des décharges haute fréquence dans le SE 
des sources d'ions. | 
| 


IT. — Description de la source et du dispositif expérimental. 


Nous avons effectué en collaboration avec MM. De Lacoste, Larey= 
mondie et Wajsbrum (8), une étude expérimentale approfondie des condi= 
tions de fonctionnement d’une source d'ions du type haute fréquence: 

La source a la forme représentée sur la figure 2 (voir bibliographie 
Moak, Reese, Good (10)). Sur la presque totalité de sa longueur c’est un 
cylindre de pyrex de 2,5 em de diamètre intérieur et de 1,5 mm 
d'épaisseur. À la partie inférieure, le cylindre s'élargit, le diamètre 
devenant de 3,5 cm. La base de la source comporte une ouverture 
cylindrique de 6,5 mm de diamètre à l’intérieur de laquelle prend 
place le canal d’extraction. Au sommet de la source se trouve uné 
aiguille en tungstène de 1 mm de diamètre qui sert d’électrode positive 
pour l'extraction des ions. Afin de diminuer le flux d'électrons qui 
atteint cette électrode et d'empêcher l’amorçage d’une décharge para- 
site sous l'influence de la tension d'extraction, on place un disque de 
pyrex de diamètre un peu inférieur à celui de la source légèrement 
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au-dessous de l'aiguille métallique. La source est collée à l’araldite sur 
une pièce circulaire sur laquelle est vissée la pièce qui comporte le 
canal d'extraction. Celui-ci est un tube en aluminium de longueur 
1,25 cm, de diamètre intérieur 4 
1,6 mm et d'épaisseur 2,7 mm. 
Autour de ce tube se trouve un 
petit cylindre de quartz de 
“,9 cm de hauteur, de diamètre 
intérieur égal à 6 mm et 
d'épaisseur 0,5 mm. Le rôle de 
&e manchon de quartz est très 
important. D'une part, il dimi- 
mue la recombinaison au voisi- 
nage de l’électrode d’extrac- 
tion, d'autre part, lorsque la 
tension d'extraction est appli- 
quée, il se charge positivement 
et fonctionne alors comme une 
anode virtuelle. Les ions sont 
ainsi focalisés à l’intérieur du 
Canal. Il s'ensuit que la hauteur 
de la portion du manchon qui 
se trouve au-dessus du canal, 
influe de manière importante 
sur le débit. Aussi convient-il 
de lui donner une valeur voi- 
sine du double du diamètre 
miérieur du canal d’extraction Cylindre de quartz 
pour se placer dans les condi- 

ions les plus favorables. Sur 

a figure 2, on aperçoit à l’inté- 

eur de la pièce 

ur laquelle est 

ixée la source, un ; _ 
in canal par lequel Eniree du ga — 
st amené le gaz. 

Zelui-ci diffuse en- 
uite entre la paroi Fig. 2. — Source haute fréquence. 
xtérieure du bas 

le la source et la pièce métallique portant le canal d’extraction. 

* La fabrication de la source est une opération assez délicate. Aussi 
é veux remercier M. Amate, maître-verrier, pour le soin qu'il a bien 
oulu apporter à la construction des sources. Je veux également le 
mercier d’avoir bien voulu nous communiquer les renseignements 
üivants concernant les procédés qu’il utilise pour ce genre de travail : 


l'oscillateur 


Vers 
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a) Pour la base, il convient de choisir un tube dont le diamètre inté 
rieur soit de 6,5 mm ; à l'extrémité de ce tube, on fait un évasement d 
3,5 cm de diamètre intérieur. Pour effectuer ce travail, un calibre d 
forme est indispensable et le calibre devra posséder le même profil qu 
la base, la partie cylindrique restante devra être coupée à 12 mm 
l'extrémité sera rodée et ensuite rebrülée légèrement sans resserrer ] 
diamètre intérieur. % 

b) Le corps de la source est moulé, le moule utilisé est en laiton € 
a la forme exacte de la source. Toutefois, la partie la plus large es 


AM0z 
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e 

Fig. 3. — Schéma de l'ensemble du dispositif expérimental. : 
C 

< 


deux fois plus longue pour pouvoir être ouverte et pour pouvoir fai 
la soudure interne de la partie inférieure ; cette soudure une fois fait 
la longueur est obtenue par coupe et rodage pour avoir la dimensi 


exacte de la source. 1 
-c) Le tube de silice transparente peut être obtenu par étirage | 
À 


calibrant les diamètres des deux extrémités et ensuite rodage po 
obtenir la hauteur. A 

La figure 3 représente l'ensemble du dispositif expérimental. A 
sortie de la source, se trouve une pièce de raccord comportant un ma 
chon de verre à laquelle fait suite un canon à ions, comprenant de 
cylindres en aluminium de 5 cm de diamètre et de 5 mm d’écarteme 
Les ions sont recueillis sur une cible en laiton située à 48 cm du car 
d extraction. La pièce qui contient la cible possède une fenêtre latér: 
en plexiglas qui permet d'observer l’arrivée du faisceau sur la cib 
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Jn peut mettre devant celle-ci une grille métallique qui, portée à un 
otentiel négatif de quelques dizaines de volts par rapport à la cible, 
pousse les électrons secondaires émis par celle-ci. 

On peut également enlever le canon à ions et placer à la sortie du 
nanchon une pièce contenant un cylindre de Faraday qui recueille la 
Dtalité du faisceau d'ions. Le vide est obtenu au moyen d'un ensemble 
le deux pompes, pompe à palette type CGR ; pompe à diffusion d'huile 
100 litres/seconde type CEA. 

+ Le contrôle du vide est fait au moyen d’une jauge à 1onisation. On 
btient quelques 10—° mm Hg dans le canon. 

= La puissance haute fréquence nécessaire au fonctionnement de la 
ource est fournie par un auto-oscillateur de puissance équipé de deux 
ubes T. B 2,5/300 et utilisant des lignes. On sait qu’une ligne sans 
ertes, court-circuitée à son extrémité, possède à la fréquence F corres- 
ondant à la longueur d'onde } une impédance d'entrée égale à : | 
| 


Ze = JRc tg ar à 


née. .'hus 


l, longueur de la ligne, Rc résistance caractéristique). 


$ Pour / inférieur à : Z. est équivalent à l’impédance d’une self dont 


é coefficient de surtension serait infini. En pratique, il n’en est pas 
out à fait ainsi. Néanmoins, la formule écrite plus haut est à peu près 
alable, tandis que le coefficient de surtension reste très élevé (> 1 000). 
des fréquences de l’ordre de 100 Mc/seconde il est intéressant de 
émplacer les selfs des circuits antirésonants classiques des oscillateurs 
ar des lignes. Dans le montage adopté, les grilles sont à la masse à 
ravers la résistance de polarisation de 3 000 ohms. Les capacités pla- 
ue-crille et cathode-grille des tubes servent de capacités d'accord 
jour les circuits de plaque et de cathode. La réaction se fait par les 
eux capacités plaque-cathode et le réglage s’effectue en faisant varier 
à longueur des lignes. 

. Celles-ci sont constituées par deux tubes creux de cuivre argenté de 
o mm de diamètre distants de 5 cm. Lorsque la fréquence est de 
6,5 Mc/seconde, la ligne d’anode a 35 cm de longueur et celle de 
athode 10 cm. La puissance appliquée à l’émetteur peut atteindre 
vo watts. On la commande au moyen de l'auto-transformateur par 
quel on fait varier la tension primaire du transformateur d'attaque 
és diodes DCG 4/1 000 qui fournissent la haute tension plaque vp. 
l'avantage que présente un auto oscillateur de puissance est sa sim- 
licité. L’inconvénient réside dans les dérives de fréquence. En fait, 
elles-ci, grâce à l’adoption des lignes, ne dépassent pas 0,9 Mc/seconde, 
n dépit des variations de charge très importantes que doivent suppor- 
:r les lampes. 


La puissance haute fréquence est injectée entre deux anneaux de 
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6 
laiton entourant la source, la position et l’écartement optimum varian 
avec les conditions de fonctionnement. Les meilleurs résultats ont été 
obtenus avec un écartement intérieur des anneaux voisin de 4.5 cm, 
le premier de ceux-ci étant placé à environ 3,5 em de la base. Sa posi- 
tion s'est révélée extrêmement critique du point de vue du débit ionique 
et doit être ajustée avec soin. Enfin, le couplage avec l'émetteur es 
réalisé au moyen d’une boucle dont l'orientation par rapport aux lignes 
d’anode est réglable. 
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Fig. 4. — Fuite à l'hydrogène. L 

Nous ne ferons aucun commentaire sur les dispositifs qui permetten 
d'obtenir la tension d'extraction V' qu’on applique entre l'aiguille d 
tungstène et le canal d'extraction et la tension d'accélération V,. qu'o 
applique entre les deux cylindres du canon à ions car ces dispositif 
? 


sont absolument classiques. È 

Le débit de gaz doit pouvoir être réglé de manière sensible et doi 
rester stable. L'osmorégulateur au palladium généralement employ 
se comporte de façon peu satisfaisante, non seulement à cause de & 
fragilité mais surtout à cause des instabilités d'écoulement dont le 
répercussions sur le courant ionique sont très gênantes. Aussi, no 
utilisons un osmorégulateur de nickel (fig. 4) sous forme de trois tube 
de 2 mm de diamètre, de 0,15 mm d'épaisseur et de 12 cm de longueu 
fermés à une extrémité, soudés à l’autre à un tube de pyrex et placé 
dans un tube de quartz de 10 mm de diamètre. Une résistance chau 
fante est enroulée autour du quartz et enrobée dans une pâte réfrat 
taire à base d'amiante fibreuse et de kaolin, destinée à assurer un bo 
isolement thermique. Le réglage est lent mais sensible, tandis que | 
stabilité est bonne. Ce système absorbe une soixantaine de watts lor: 
qu'il maintient la pression dans la source à sa valeur optimum. Le ge 


utilisé étant de l'hydrogène. l : Xi 
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IT. — Mesures effectuées sur la source, 
- a) Mesure de la tension d’amorçage. — On utilise l'appareil dont le 
Schéma est donné par la figure 5. Les deux boucles A et B entre les- 
quelles est appliquée la tension haute fréquence d’amorçage d'ampli- 
tude V, sont réunies par des connexions très courtes aux plaques des 
diodes EY5I. Un voltmètre électrostatique est placé entre les cathodes 
et le point commun des résistances de 2,2 MQ. La tension aux bornes 


” : : V | - 
de celles-ci a pour amplitude —. Les diodes la redressent, ce qui a 
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Fig. 5. — Schéma du voltmètre haute fréquence. 


a 


pour effet de charger la capacité du voltmètre. Très rapidement, la 
“différence de potentiel, aux bornes de celui-ci, atteint la valeur — et les 


diodes sont bloquées. L'avantage du voltmètre est de perturber très 
peu la tension entre À et B. 

… Pour obtenir la valeur du champ à l’amorçage E, nous nous conten- 
‘tons de diviser V, par l’écartement des anneaux, soit 4,5 cm. L'expé- 
rience montre que E, vaut 75 volts/centimètre, tandis que la théorie 
“donne 80 volts/centimètre. 


* b) Mesure de la pression à l’intérieur de la source. — Pour avoir la 
valeur P, de la pression, nous plaçons une jauge de Pirani à l’extré- 
mité d’un tube de verre de 7 cm de longueur et de 1 cm de diamètre 
raccordé à la source derrière la capsule en pyrex qui se trouve devant 
Vélectrode d'extraction. Afin d'éviter le passage d'une décharge entre 
l'électrode d'extraction et le filament de la jauge, nous l’avons conve- 
nablement isolée. 


à _c) Mesure de la puissance haute fréquence injectée dans la source. — 
Comme on ignore la valeur de l’impédance aux bornes des anneaux en: 
cours de fonctionnement, il faudrait pouvoir utiliser la formule habi- 


©. 
2 
= 
@ 


AuAT cos 
Pj= "+, 


2 


RERO R TER A Re. 


“4 
, 
> 


UE 


320 DE LACOSTE ET J. SALMON 


c’est-à-dire, mesurer les amplitudes de la tension du courant ainsi que 
le déphasage, ce qui n’est pas facile à réaliser. Par contre, nous pous 
vons nous appuyer sur le fait que le rendement d'un auto-oscillateur 
de puissance classe C est constant à 10 p. 100 près, d’après les données 
du constructeur. On déduira donc la valeur de la puissance injectée P; 


de celle de la puissance appliquée P, au moyen de la formule : 


à 
Pi ne à 


V, désignant la tension plaque, n le rendement et I, la composante 
continue du courant anodique. D'autre part, lorsque la source est em 
fonctionnement au sommet d’un appareil du type accélérateur, ce sont 
les grandeurs V, et I, qui sont le plus commodément accessibles à 
l’expérimentateur. 


d) Mesure du débit. — Pour effectuer la mesure du débit ionique de 
façon correcte, il faut éliminer les effets des 
électrons secondaires. Dans ce but, nous 
recueillons les ions dans un. cylindre dé 
Faraday (fig. 6) isolé de la base de la source 
par le manchon de verre à l’intérieur duqueh 
nous avons placé une grille. L’électrode d’ex= 
traction est à un potentiel qui peut atteindre 
13 kV, le cylindre est relié à la masse d’une 
Fig. 6. — Dispositif de part et à la base de la source d’autre parts 
mesure du débit ioni- à travers le microampèremètre de mesure, il 
que. suffit de porter la grille à un potentiel négatif 
pour éliminer les électrons secondaires qui 

prennent naissance tant dans le cylindre que dans le canal d’extrac= 
tion. ; | | 
/ 


IV. — Phénomènes observés et résultats des mesures. 1 


Nous exposerons, en premier lieu, les,résultats obtenus avec l’hydro- 
gène, mais avant de présenter les différents réseaux de courbes, nous 
allons faire une description qualitative des phénomènes observés. Il va 
de soi qu'il faut veiller avant toute opération à ce que le vide dans la 
source soit excellent. “ 

Sous l'effet de la haute fréquence, les traces du gaz résiduel se mani- 
festent par une lueur bleue. Lorsque le vide est tout à fait satisfaisant, 
la lueur devient opalescente et l'enveloppe de pyrex luminescente. 
L'introduction de l'hydrogène amorce la décharge, une lumière rouge 
est émise par le plasma dont l’intensité devient plus vive à mesure que 
la puissance haute fréquence croît. L'application de la tension d’extrac- 
üon permet d'obtenir un débit d'ions qui croît jusqu’à une certaine 
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valeur de celle-ci, puis redescend quelque peu jusqu'au moment où des 
- étincellés apparaissent de manière intermittente au voisinage des élec. 
trodes. Le débit est alors instable. Nous avons noté qu'il faut soigner 
tout particulièrement la soudure verre-métal de l'électrode lente 

sans quoi certains endroits du tube capillaire se noircissent sous L'effet 
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* d’une oxydation locale et la source est rapidement hors d'usage. La 
Fes indiquée par la jauge de Pirani baisse notablement au moment 
- de l'amorçage de la décharge. Il semble que la décomposition d’une 
partie des molécules du gaz modifie le coefficient d'étalonnage de la 
Diane. 

 Ilest également possible que les courants, haute tension induits dans 
- le filament de la jauge provoquent une variation de la résistance de ce 
dernier. Enfin, le débit d'ions a également une influence sur l’indica- 
» tion donnée par la jauge. Aussi avons-nous pris comme valeur de la 
. pression P,, celle que l’on obtient avant l’'amorçage par la haute fré- 
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quence. Nous avons tracé un ensemble de réseaux montrant comment 
AE ÿ QE = ‘ 3 | u 2} 4 

le débit ionique est lié à la pression P,, à la tension d'extraction V,etàä# 

la puissance appliquée aux plaques de l'émetteur P,, ces trois gran-M 


deurs étant celles qui, avec la fréquence, jouent un rôle important dans » 
le fonctionnement de la source. L'erreur sur la lecture de V, ne dépasse 


800 


600 


400 


Courbe Ic-F(VE) 
Pression P,=6u Hg 


200 


pas 50 volts, la puissance appliquée est donnée à 15 watts près et le 
débit à 5 xA près. Quant à la pression P, il est difficile d’éviter tout 
glissement, de sorte que dans quelques cas, l'erreur a pu attein-. 
dre 0,2.10—% mm Hg. Lorsque les mesures sont assez longues, la pres-. 
sion risque de se modifier légèrement. Or, pour faire une vérification, 
il faut éteindre la source et attendre que l’équilibre initial soit rétabli. 
On voit qu'il n’est pas facile de garantir une grande précision dans la 
mesure. Nous donnons tout d’abord le réseau L=(V) EU DS maximum 
(660 watts) pour les six valeurs suivantes de la pression : 4,5 ; 5,43 6: 
6,6 ; 7,4 et 8,5 à Hg (fig. 7). Les courbes partent de l’origine avec une 
très faible pente et s’incurvent jusqu’à 1,4 kV puis présentent une partie 
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Fig. 9. — Variation du 
courant d'ions avec la 
tension d'extraction. 
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Courbe lc -F(Ve) 


Pression P,= 6h H0 
PUF - 400 Watts 


Fig. 10. 
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rectiligne le long de laquelle elles restent bien groupées, cependant 

que le débit croît rapidement. Elles se séparent ensuite, passent par un 
maximum assez plat et retombent régulièrement, 
Le tracé en est limité à une valeur de 6 kV pour V, puisque au-delà # 


À IC VA F 45 
1000 j A 


800- | np ï 


a — 


SE ; 


e— 


600 


400 À ’ fs : | 


Pression 6 p HQ 


PR CT 


ot j 
200 = 
Parametre ve (enKV) 
Courbes Ic-F(PAHF) 
Î 
a + > 

200 400 600 
PA HF Was È 
Fig. 117. | 


des décharges parasites s’amorcent au voisinage des électrodes. Le 
débit maximum d'ions hydrogène, soit 1 mA, est obtenu pour une 
‘tension de 4,5 kV et une pression de 6 v Hg. Au-dessus et au-dessous 

. de cette valeur, le maximum apparaît pour des valeurs plus faibles 
de V,. Nous noterons enfin que les courbes correspondant aux valeurs 4,5 | 
et 8,8 & Hg présentent par rapport aux autres, un léger décalage, le 
long de la zone linéaire. Or, dans ces deux cas, il n'avait pas été pos- 
sible d'obtenir un accord satisfaisant du circuit anodique de l’oscilla-* 
teur, l’impédance ayant trop varié pour que l’adaptation correcte de la 
charge puisse être réalisée. Il en résultait sans nul doute, une baisse de 
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puissance injectée, d'où un certain affaiblissement. AJoutons que l’allure 


des courbes I, — f(V.) pour une puissance appliquée moindre est la 
même (fig. 8 et 9). 

Pour les quatre valeurs de la pression 5,4 ; 6; 6,6; pe 
nous avons tracé d’autres réseaux de courbes ( 
Chacun d’eux représente les fonctions ESS 


; 10° mm Hpy, 
fig. 10, 11, 12 et 13). 
P;) relatives aux sept 


A IchA Courbes* 1c=f (D, HF) 


PONS TA QAR es, 


Pression 6,6 Hg 


200 


Paramèire Ve (en 


0 = 
200 400 600 
P; HF - Watts 
Fig. 12. 


‘valeurs suivantes de la tension d'extraction : 1; 2; 3; 3,5: 4: 4,5 
_et5 kV. Les courbes ne peuvent partir de l’origine puisqu'une puis- 
sance P, minimum de 250 watts est nécessaire à l’amorçage de la 
décharge. Elles sont, d'autre part, limitées à la puissance maximum 
appliquée aux lampes, soit environ 660 watts. Pour les faibles valeurs de 
la tension d’extraction V:. on obtient des segments de droite horizon- 
taux, mais déjà pour 3 kV, on voit s’amorcer une montée rectiligne 
suivie d’une saturation. Au-dessus de 3 kV, la zone linéaire s'étend en 
moyenne de 280 à 500 watts. Au-delà, les courbes s’incurvent à nou- 
veau et le débit devient stationnaire. 
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Fig. 14. — Variation du 
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Fig. 13. — Variation du 
courant d'ions avec la « 
puissance appliquée à … 
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» MESURES EFFECTUÉES AVEC LE DEUTÉRIUM. — La figure 1/ représente 
F la courbe E=f(V,) obtenue avec le deutérium dans les conditions 
= optima. La forme de la courbe est la même que dans le cas de l’'hydro- 
gène, mais le débit maximum est cette fois de 630 A. 


LE 


"MESURES EFFECTUÉES SUR LE FAISCEAU. — Dans toutes ces expériences, 
nous nous préoccupions seulement de capter le faisceau dans le cylindre 
de Faraday, sans prendre garde à sa divergence. En fait, il convient 
de le focaliser si l’on vise une utilisation quelconque. Le canon à ions, 
précédemment décrit, permet d'obtenir une image fine de 1 mm de 
… diamètre située à 48 cm du canal d'extraction et à 23,4 cm du plan 
médian de la lentille. Le premier cylindre est réuni à la base de la 
source et porté à un potentiel de 13 kV par rapport au second cylindre. 
« La tension d'extraction est de 3 kV et Le débit de 500 A. 
… Nous avons noté que la position de cette image et par conséquent ses 
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- dimensions ne dépendent que du rapport —(V, tension d'accélération 
‘4 Ve(e) 

"4 


» appliquée entre deux cylindres, V, tension 
. d'extraction). Comme le montre le tableau 
” suivant où les couples de valeurs indiqués V1= Vs 
» pour V,. et V, correspondent à la focalisa- 7 
» tion optimum. 

Ces résultats s'expliquent aisément en 
admettant que l’énergie de sortie des ions à 
la base de la source V, est voisine de celle 
- qui correspond à la tension d'extraction. Si 
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Cr 
“l'on prend comme point objet l'extrémité ? ü 
4 inférieure du canal d’extraction on peut à _ Fig.15. 
_ l'aide des formules classiques de l'optique Schéma de principe 
| électronique calculer V, (voir fig. 15). du canon à ions. 
Blot: 


p— 24,6 cm q — 23,4 cm Den e—0, cm 
NENE Vo V, + 13—= V, + V.. 


TaBLeau I 
, V, 

l Vac Ve + 
kV kV Ve 

6 14 413 

8 1,8 44 

10 | 232 4:5 

13 3 433 
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L'abaque de Terman (Radio engineers’ handbook) donne : 


= M = Û 
avec : 
NE T3 KV 
il vient : 
NA 0 ENS > 


valeur effectivement voisine de celle de la tension d'extraction. 


du champ 
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Cylindre de faraday et fente (-180 V) 
Electrode  collectrice (-90 V) - 


Fig. 16. — Analyse du faisceau. Schéma de montage. 
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La dispersion des vitesses autour de V, est un élément qu'il est parti 
culièrement utile de connaître en vue des applications. Thonemann(14)Pa* 
évaluée pour un faisceau dé deutons accélérés sous 10 kV et constat 


que 90 p. 100 des ions sont situés dans une bande d'énergie de 20 volts. 


La dispersion des vitesses est donc très faible. Nous avons enfin 
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Fig. 17. — Variation du courant recueilli 
par la cible en fonction du champ déviateur. 
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44 < Sd Agen Cl : 
| la se du faisceau. Dans ce but, les ions à la sortie 
«du canon sont déviés par un champ magnétique (voir schéma du dispo- 
-sitif figure 16). : 
19 repré ariati 3 1 >: : 

É eut représente la variation du courant qui passe à l’intérieur 

e la fente lorsqu'on fait varier le champ. La première correspond aux 
protons et la seconde aux molécules une fois ionisées. 
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| V. — Explication théorique des phénomènes observés. 
2 


… 1° Existence d’une pression optimum. — L'existence d’une pression 
D que met en évidence le réseau de la figure 7, semble liée aux 
conditions d'accord du circuit d'injection de la haute fréquence. , 
… En effet, lorsque la source-est allumée le plasma possède un pouvoir 
inducteur spécifique complexe dont l’expression est selon Kihara (g) : . 
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: 
| 
Mn nombre d'électrons par centimètre cube, N; nombre de molécules 
par centimètre cube, À constante moléculaire, & pulsation du champ de 
“haute fréquence). 
Les conditions d’accord dépendent alors de N, c’est-à-dire de la pres- 
“sion. Les dimensions de la boucle de couplage et l’écartement des 
anneaux interviennent également, Or, les phénomènes observés sont les 
-mêmes quand on modifie soit ces paramètres, soit la pression. On est 
“donc amené à penser que la valeur favorable de celle-ci est bien liée à 
‘une question d’impédance optimum entre anneaux. 


% 2° Mécanisme de l'extraction des ions. — L'amorçage de la décharge 


“haute fréquence à l’intérieur de la source provoque la formation d’un 
“plasma par rapport auquel le canal d'extraction joue le rôle d'une sonde 
négative creuse. Il a donc pour effet de repousser les électrons et il se 
“produit une couche de charge spatiale positive en avant du canal 
“d'extraction. Comme dans ceite couche, il y a absence à peu près totale 
d'électrons il ne se produit aucune excitation par choc des atomes du 
raz si bien que cette couche de charge spatiale se détache nettement 
sous forme d'un espace sombre. La limite du plasma est visible et fonc- 
ionne comme surface émettrice d'ions. La chute de tension est très 
faible à l'intérieur du plasma et se trouve par conséquent localisée entre 
le plasma et le canal. On comprend pourquoi les ions émis par la sur- 
face limite du plasma avec une faible énergie ont à la sortie du canal 
“une énergie correspondant presque à la totalité de la tension d’extrac- 
tion. D'autre part, le manchon de silice. entourant le canal d'extraction, 
se charge positivement et forme avec celui-ci une espèce de lentille 
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focalisant les ions à l'intérieur du canal (fig. 18) en un point F;. La 
forme des courbes 1, —f(V:) peut alors s'expliquer de la manière 
suivante. 

Pour les faibles valeurs de la tension d'extraction, le plasma joue 
vis-à-vis du canal le rôle que joue un filament émetteur d'électrons 
vis-à-vis d’une anode et le débit croît comme V*. Mais, à mesure que 
le débit augmente l'ouverture du faisceau s'agrandit et pour de fortes 
valeurs une partie de celui-ci se perd contre les parois du canal. Il 
existe donc une valeur optimum de V,, correspondant à un courant 
maximum à la sortie du canal. Ce sont les expériences de Reïfen- 
schweiler qui ont permis une analyse du phénomène. 254 


* 

». 

4 

Fi pont de  focalisation F 

Fig. 18. — Trajectoire des ions Fig. 19. — Subdivisions 4 
à l’intérieur du canal. du canal d'extraction. | 


3° Expériences de Reifenschweiler. — Dans une première Se 
d'expériences, Reifenschweïler (11) utilise un canal d’extraction divisé 
en trois parties (fig, 19) et mesure le courant J ainsi que les courant 
reçus Ji, J2, J; et enfin le courant d'ions [.. On voit que celui-ci es 
maximum lorsque J, est minimum (fig. 20). On déduit de l'examen di 
la figure qu’il y a dans la partie supérieure du canal un endroit d’étran 
glèement du faisceau suivi d’une divergence (fig. 18). Les ions sont don 
bien focalisés au point F,. 5 À 

Ensuite Reifenschweiler place un diaphragme à la partie supérieur 
du canal. La consommation de gaz est diminuée de moitié environ pa 
ce dispositif. En même temps et contrairement à ce qu’on attendait, | 
débit est multiplié par 2. Pour expliquer cette augmentation, on peu 
considérer différents effets. Il est possible que la variation de forme di 
système d'extraction d’ions provoquée par le diaphragme modifie dan 
un sens favorable les propriétés optiques du système. On peut égale 
ment donner une autre explication de cet accroissement de débit 
Tandis que dans le cas du canal avec diaphragme, on a déjà un vid 
poussé en arrière du diaphragme, sur un long parcours dans une régio 
à haute pression. La perte des ions par les chocs sur les molécules d 
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Fig. 20. — Variation des courants Fig. 21. — Système d'extraction 
en fonction de la tension avec condenseur d'ions. 
d'extraction. 


_phragme à l’écoulement du gaz est suffisante, on peut renoncer aux 
“deux parties postérieures du canal. Le faisceau d'ions sortant du 
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Fig. 22: — Courant d'ions utilisable avec et sans condensateur. 


phragme est maintenant concentré par une lentille électrique par- 
iculière de grande ouverture (fig. 21), la tension Us de l'électrode 
ntermédiaire étant égale ou inférieure à la tension d'extraction. Ce 
stème est un véritable condenseur d'ions et permet d'obtenir des 
ourants de plus de 5 mA. La figure 22 représente l'amélioration que 
rocure un tel dispositif sur le procédé classique du canal d'extraction 
éylindrique et sans diaphragme — courbe du bas —. 
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M J 4° Auzmentation du débit avec la puisssance haute fréquence. — Le 
débit ionique est lié à la densité des ions à l’intérieur du plasma et 
celle-ci croît avec la puissanc: haute fréquence. Les courbes des figur 
res 10,11, 12, 13 possèdent une partie rectiligne suivie d’une saturation 

_qui est probablement due à une baisse de rendement de l’oscillateur de 
puissance. 
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Par FRANÇOIS LURÇAT 


INTRODUCTION 


+ 


La relaxation d’un système physique est son évolution vers l'état 
Re thermodynamique. Nous étudierons dans ce travail les phé- 
momènes de relaxation paramagnétique et de relaxation nucléaire. Au 
joint de vue théorique, on peut les aborder de deux points de vue : 
+ a) étudier les phénomènes de relaxation au point de vue mécrosco- 
ique, c'est-à-dire au point de vue de la mécanique statistique. Il s’agit 
de calculer des probabilités de transition, ou plus généralement de 
trouver l’ « équation de Boltzmann » qui représente l’évolution de l’état 
du système (caractérisé par une fonction de répartition en théorie 
classique, ou en théorie quantique par une matrice de densité) vers 
l'équilibre ; 
» b) le problème «) étant supposé résolu, il s'agit de tirer de sa solu- 
tion des renseignements sur l'aspect macroscopique des phénomènes 
de relaxation. C'est-à-dire de calculer Le (ou l+s) temps de relaxation, 
ou plus généralement de trouver la loi d'évolution dans le temps de 
telle ou telle grandeur macroscopique, au cours de la relaxation ; ou 
encore, de calculer la « réponse » du système étudié à une excitation 
xterieure, qui sera ici un champ magnétique de radiofréquence, appli-- 
quée de façon permanente ou soudaine. 
Les phénomènes de relaxation que nous éludierons ont ceci de com- 
mun qu'ils ont pour siège un « système de spins » (plus précisément, 
les degrés de liberté de spin d’un système de noyaux, d ions ou d’élec- 
irons) en contact avec un « milieu » (tous les autres degrés de liberté 
du système). On appelle relaxation spin-spin les phénomènes de 
relaxation dus à l interaction entre les spins, et relaxation spin-milieu 
les phénomènes dus à l'interaction des spins avec le milieu. 
k, fe) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
F décembre 1956 devant la commission d'examen. 
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Relaxation spin-milieu. Temps de relaxation et probabilités de transi-, 
tion. — Si on se borne à la relaxation spin-milieu, de quelles façons. 
le problème b) a-t-il été résolu dans les travaux théoriques publiés. 
‘usqu’à présent ? 
1) Le cas le plus simple est celui où on s'intéresse à la variation, 
d’une seule grandeur physique, et où cette variation est exponentielle 
(en l'absence d’excitation extérieure). Il y a alors un seul temps de 


. relaxation, et il est facile de le déduire des probabilités de transition. 


ou de l'équation de Boltzmann. En résonance magnétique nucléaire, 
quand on étudie la relaxation spin-milieu on ne s'intéresse qu'à la 
variation de M, (composante de l’aimantation parallèle au champ per- 
manent), et on peut montrer (*) que celle-ci est exponentielle, si la 
relaxation est due à des couplages dipolaires magnétiques. Le temps” 
de relaxation est_lié par une formule simple aux probabilités de tran= 
sition dues à ces couplages (voir chap. II, $ 2). Des résultats analogues 
étaient connus depuis longtemps pour la relaxation paramagné- 
tique (#°) et la relaxation diélectrique (?!). : 


2) Les phénomènes sont ‘en général plus compliqués, les grandeurs» 
intéressantes ne variant pas de façon exponentielle. On définit alors 
souvent un {emps de relaxation en ordre de grandeur, comme 
« temps au bout duquel une moyenne convenablement définie des écarts* 
des nombres d'occupation par rapport à leur valeur d’équilibre est 
réduite à une fraction déterminée (par exemple 1/e) de sa valeur ini 
tiale » (“°). Ou bien comme temps pendant lequel la réponse du sys“ 
tème étudié ne « suit » pas l'excitation (*). Ou encore, comme inverse 
de la moyenne des probabilités de transition (*?). Il est évident qu’une 
telle définition théorique ne peut être satisfaisante que tant que les” 
expériences ne permettent pas de mesurer avec précision le (ou les). 
temps de relaxation. Aujourd'hui les expériences deviennent assez prés 
cises pour cela, donc la théorie doit être poussée plus loin. | 


3) Il arrive aussi qu'on associe, à chaque phénomène qui contribue. 


à la relaxation, un temps de relaxation. Par exemple, Bayer (‘) associe 


aux probabilités respectives, W et W', des transitions Am—+ 1 et. 
Am = 2, deux temps de relaxation spin-milieu pour la résonance 
quadrupolaire, T, = 1/2W et T; — 1/2W'. Cette définition est parfois 
correcte, mais pas toujours : dans l'exemple cité, il y a un seul temps, 
de relaxation : 
“4 


DE y (voir chap. IL, $ 4). 


mai 


F 


4) Certains auteurs ont « tourné » la difficulté du calcul des temps 
de relaxation dans les cas complexes, en calculant, au lieu de ces temps. 
proprement dits, une autre quantité, qui est liée non plus à l'allure 
des phénomènes transitoires, mais à la réponse du système à un champ 
radiofréquence permanent; nous appellerons cette quantité le temps de 
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‘saturation. Ainsi Bloch (f) définit un « temps de relaxation longitu- 
 dinal effectif » pour les raies de résonance magnétique de structure 
complexe. Lloyd et Pake (*?) définissent une « probabilité de relaxa- 
tion » W— 1/20 pour les raies de résonance électronique à structure 
hyperfine. Un tel traitement est évidemment rigoureux, mais il ne per- 
mettrait pas d'étudier les phénomènes transitoires (échos de spin, par 
xemple). De plus, il est intéressant théoriquement de voir quelles sont 
les relations entre 0 et les temps de relaxation, 


à 5) ‘Enfin, tl arrive que l’on calcule un temps de relaxation consi- 
Héré comme unique parce que l’on a fait une hypothèse trop simplifica- 
“rice. Le temps que l’on calcule est en réalité un temps de relaxation 
-« moyen », mais encore faut-il préciser de quelle façon il se déduit de 
ensemble des temps de relaxation. Car, même si les expériences four- 
issent en effet un temps moyen, et non un spectre de temps de relaxa- 
ion, ce temps moyen n’est pas toujours celui qu’on a (implicitement) 
“défini pour faire le calcul théorique (cf. ()). De plus, les expériences 
indiquent souvent la multiplicité des temps de relaxation. C'est ainsi 
que les calculs théoriques de temps de relaxation pour la relaxation 
“paramagnétique (**) reposent en général, explicitement ou non, sur la 
“théorie thermodynamique de Casimir et Du Pré (17) (1°). Celle-ci sup- 
pose l'existence d’une température de spin, et cette hypothèse est beau- 
coup plus restrictive qu’on ne l’admet généralement (5%) (5*) (voir 
chap. IT, $ 3). En réalité, il existe en général plusieurs temps de relaxa- 
“tion, même dans un cristal parfait. Le traitement rigoureux du pro- 
“blème b) a donc ici une importance particulière, étant donné les nom- 
 breuses difficultés que l’on rencontre pour interpréter les résultats 
“expérimentaux (voir chap. III, $ 2). 
4 L'étude du rapport entre probabilités de transition et temps de relaxa- 
“tion est l’objet essentiel du présent travail ;.on la fera pour les cas de la 
résonance nucléaire (magnétique et quadrupolaire), et de la résonance 
paramagnétique électronique et de la relaxation paramagnétique. 
à 

{ 


‘ CHAPITRE PREMIER 


Etude générale de la relaxation. 


| 
| 
L 


À r. — Définition des temps de relaxation. 


* La façon dont un système tend vers son état d'équilibre ne peut être 
caractérisée par un ou plusieurs temps de relaxation que si | évolution 
de ce système est décrite, au moins approximativement, par une équar 
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tion linéaire. Pour des phénomènes essentiellement non linéaires 
(réactions chimiques d'ordre supérieur à 1, phénomènes transitoires en 
fluorescence) on ne peut définir de temps de relaxation. 

Examinons quelques exemples de phénomènes représentables par une 


équation linéaire. 
L2 


a) Relaxation dans les gaz. — Le gaz est Re, de en théorie ciné- 
tique, par une fonction de distribution fr, D, 1). Celle-ci satisfait à 
une équation intégro-différentielle (équation de Boltzmann) qui en toute 


rigueur n’est pas tease. Mais si on étudie le cas où l'écart par rap= 
port à l’équilibre est faible, on peut poser (°°) : 


Er — : 
= folr + hr, 0, t)] h<Y 


et négliger les puissances de À supérieures à la première. On obuent 
alors les résultats’ suivants : À obéit à une équation linéaire de la 
forme : 


— Ah (1) 


À. 


(pourvu que l'écart à en ne Soit pas trop grand). A est hermi- 
tique s'il n'y a pas de forces extérieures (gaz homogène). Les granz 
deurs physiques dépendent linéairement de À. à 


b) Relaxation due à l’action du « milieu » : méthode des probabilités de 
transition. — Il s’agit d’un système de spins (ou d’atomes, de molé= 
cules...), susceptibles de se trouver dans un certain nombre n d'états 
discrets ?, d'énergies E;. L'état du système est caractérisé par la donnée 
des populations Ni(i—1,2,...,n)des états r. La relaxation est due à 
des transitions entre ces états; ces transitions sont induites par le 
mouvement thermique du mrlieu dans lequel sont plongés les spins, et 
sont caractérisées par leurs probabilités par unité de temps : W,, ; est 
la probabilité que daus l’unité de temps un spin donné passe de l’état 

à l'état y. La relation entre Wis; et W;,; peut être trouvée à partir du 
principe du bilan détaillé, qu'on supposera valable à l'équilibre : « 


N:Ws; _— N;W;;. 
Comme d'autre part, à l'équilibre, on a la relation de Boltzmann: 
N; exp (—E;/XT) = N, exp (— Ei/4T) à ! 


(valable si on néglige les corrections quantiques à la statistique class 


sique, ce qui est permis dans les cas qui seront étudiés), on en déduit 
la relation entre probabilités de transition : 


Wii exp (— EÿkT) = W,. ; exp (— E /XT). (2) 


Cette relation a été démontrée pour l'état d'équilibre. Mais la méthode 


- des probabïlités de transition ne s'applique que si les probabilités de 
_ transition sont des constantes, indépendantes : 
19 des populations des états, 
2° du nombre de transitions qui ont lieu par unité de temps (la 
première condition signifie qu'on ne considère que les transitions dues 
à l'interaction des spins avec le milieu, à l'exclusion de celles dues à 
l'interaction des spins entre eux. La deuxième, que l'on néglixe la 
réaction des spins sur le milieu, c’est-à-dire qu’on suppose que la capa- 
7 cité calorifique de ce dernier est pratiquement infinie, ainsi que sa 
… conductivité thermique). La relation (2) est donc valable également en 
» dehors de l'équilibre. 
Les équations d'évolution des populations résultent de la définition 
- même des probabilités de transition : 


dN; 


2e ji 


” minée. Fixons-la par la condition : 


1 


… Dans les problèmes qui seront étudiés à l’aide de la méthode de proba- 
» bilités de transition, on a toujours : ; 


» On peut alors poser : 


; E : : E; En ENS * 
Be mhes), WoW : Wo=Wr (6) 


- Le système (3) s'écrit donc : 

. N; + - NjE; — NiE: 

MS EN ND + Wie |. (1) 
IF 

Soit N le vecteur de composantes N; (élément. d’un espace vectoriel à 

_ n dimensions), (7) s'écrit : 


——(A + SA)N. (8) 
A et SA sont des matrices définies par : 
4 A;; — W;i L y) À; et — DW, 


Fi 


E 
SA; AY Æ À;;. 


TR RE > (WisiN; — Wis Ni) (G—1,2,...,n) (3) 


… L'origine choisie pour mesurer les énergies est jusqu’à présent indéter- 
4 5 3 


See (4) | 


(EJkT) < 1 G—1,...,n) (6). 
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Seules s'expriment en fonction des N,; les grandeurs qui sont cons- 


tantes pour un spin qui est dans un état donné t (En mécanique quan- ” 


. . . , , LA 
tique, ceci se traduit par les grandeurs représentées par un opérateur 


. » - 7 ER) | 
diagonal dans la base des états :). Par exemple, en résonance nucléaire » 


magnétique, les états z sont définis par la valeur de la projection sur 


Os, direction du champ magnétique permanent, du spin de chaque 
noyau : L —:À. Il en résulte que la composante M, de l’aimantation 


s'exprime en fonction des N;, mais pas M, et M,. 
Les grandeurs qui s'expriment en fonction des seuls N, sont des 
formes linéaires de N : 


Q=EN;g —(g, N) (9) 


| . par définition du vecteur g de l’espace adjoint (g' est la valeur de la 
grandeur étudiée pour un spin dans l’état ?). 


c) Relaxation due à l’action du milieu : méthode de l'équation de. 
Boltzmann quantique. — On peut montrer que les théories de Wangs- 


ets 


ness et Bloch (f7) et de Bloch (5) conduisent également à une équation 
différentielle analogue à (1), l'opérateur A étant hermitique à l’ordre 0 « 


ñ . . : ° 
en . . Les grandeurs physiques, ou du moins celles qui sont fonction. 
du spin seulement, s'expriment linéairement en fonction de la matrice 
de densité 5, qui définit l’état du système. 
, d) Définition des temps de relaxation. — En généralisant les exem- 
ples qui précèdent, on peut admettre que dans de nombreux cas la relaxa- 


tion d’un système physique est représentée par une équation de la 
forme : 


Sr — Ây (10) 


où A .est un opérateur linéaire, et un « vecteur », c’est-à-dire un élé- 


ment d’un espace vectoriel E, qui caractérise l’état (microscopique) du 


système. À est hermitique, au moins approximativement, si le système 


f, La 4 È . 
n'est pas soumis à des forces extérieures. Ses valeurs propres sont donc. 


réelles dans ce cas. Les grandeurs physiques sont représentées par des 
formes linéaires définies sur E. ! : 60 


,/ Q , . DES < 
L'équation (10) permet de définir avec précision le ou les temps de 
relaxation du système considéré. 


Soit f'* et — À, les vecteurs propres et valeurs propres de A : 


Afi—=— if". (Gr). 


Les f forment un système complet, donc : 


‘ 
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| 


- En portant ceci dans (10) on obtient : 


| g= So) pr, (13) 
1 LL peut y avoir un certain nombre de valeurs propres nulles : 
et (== 1,2 OU 


Les vecteurs propres correspondants f', tels que Afi—o(i—1,2... k) 
définissent dans E un sous-espace C à k dimensions. La signification 
physique de C est la suivante : si on appelle V le quotient de E par C 
… (E—C X V), et si on note les grandeurs physiques Q, formes linéaires 
… définies sur E : 


Q—(g: 9), 
les grandeurs Q telles que g soit orthogonal à V, c’est-à-dire : 
(gi f)=osies (15) 


sont des constantes du mouvement, et les composantes de © sur C sont 


Le nombre de dimensions k de C est donc le nombre de constantes 
» du mouvement indépendantes. En théorie cinétique des gaz ($ 1a), il y 
+ a cinq constantes indépendantes : nombre de particules, énergie totale, 
- composantes de l'impulsion totale. Il y a donc cinq valeurs propres nulles 
OT = hi = 0: k 

» Pour les problèmes étudiés aux $ rb etic,iln’y a qu’une constante, 
… le nombre total de particules ou la trace de la matrice de densité. , 
“ Les valeurs propres non nulles sont positives, car si elles étaient 
négatives le système serait instable. Les temps de relaxation sont, 
” comme l'indique l'équation (13) : 


| = G>k). (16) 


/ 


a définition (16) semble avoir été donnée pour la première fois sous 
» forme générale par Meixner ({°). 


be 


>. — Signification physique des temps de relaxation. 


._ a) Régime transitoire. — Expérimentalement, on ne détermine pas #, 
… mais une grandeur physique déterminée, soit Q. Si on laisse revenir 
le système à son état d'équilibre, après l'en avoir écarté, l’évolution 
de » est donnée par (16). Q est alors donné en fonction du temps 


Q—(g, #)=E(g, f'Yalo)e (17 


£ | Re d ie - | 

; HR : 

MR 

# 

: 
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Un: temps de relaxation donné 7; intervient donc dans la relaxation « 
1" de Q d'autant plus que: 


— le mode correspondant f' est plus excité dans l’état initial, c'est 
à-dire que | £;(o) | est plus grand ; 4 
— la grandeur Q est plus « couplée » au mode f", c'est-à-dire que … 
| (g, /°) | est plus grand. : 


b} Régime stationnaire. — Les mesures en régime stationnaire don-" 
nent des renseignements indirects sur les temps de relaxation du sys- 4 
tème étudié, en déterminant la vitesse à laquelle le système absurbe et 
dissipe l’énergie qui lui est fournie sous forme oscillante. RE : 
_ Le casle plus simple est celui où la grandeur considérée ne possède: 


; ; à 
qu'un seul temps de relaxation. Par exemple, le courant dans une por-" 
, tion de circuit comprenant R et C en série obéit à l'équation : : 
N : 
dé N ta MC UT 4 
ais RO | 
. En régime permanent : % 
DRE TUE dv Le av Jut É: 
| Fa ae de 1 
| : av I } 
$ lo Eu C (5) 1 + Jour (=RC). À 
Li S'il y a plusieurs temps de relaxation, il peut Î lusié: \ 
| > * peut apparaître plusièurs n 
1] 
« termes de Debye » en Cte ——— : | 
y CG TE jou, QU Un seul terme : ju °ù : sera un Li 
. temps de relaxation moyen, convenablement défini. Pour deux élé- 
4 Use 2 ÿ LE . . ! 
ments du tvpe précédent en série on a ainsi : CARE 
7 ee CC» FA L £ 
, PACA dt Jo 1 + Jwt D 
avec : S 
1 FREIN Re 1 Es. 
CRE Re "Ts RER: (ti =R,C). tn 
Si les deux éléments RC sont en parallèle : { 


\ Ê CN DA'4 @ I C: 

D Corne és 

ie L ( 1 + Gi) dt }o RS MED RE MA D'ET PE < + > 

c: Dans les deux cas (18) et (19), à chaque temps = correspond un poids ps. + 

\' On peut donner de ces poids une expression générale, qui sera utile. 
par la suite. L'action d’une force extérieure se traduit par l’apparition, 

dans le second membre de (10), d’un terme supplémentaire : 


mi 
Co} 
—" 

cn ED 


Fr 


do à 
HE PH (20) 


À > Lr 2 = 1 k ÿ 
1. EN 2 \ Y ! 
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Si la force extérieure est sinusoïdale et petite, on écrira au lieu de (20): 


a = A? + cRe/o'e De 


On cherchera une solution sous la forme : 
1 = + ei (2) 
. On obtient, en posant : 
PE Rad le dre 
PS jo +4 ae 
Soit Q—(7, #0 + 0e" — (y, #0) + {g. éJei! la grandeur étu- 
diée. NE 
: L’ «admittance » du système est une somme de termes de Debye : 


Y — . 9 CPE 1 + Jui se 


LA 


et le coefficient p; du terme en =, est : 


pi Er f. (25) 


temps 7, intervient d'autant plus que la grandeur Q est plus couplée! 
au mode /’, et que la force extérieure excite plus intensément ce 
mode. 


3. — Origine du spectre de temps de relaxation. , 


1 a) Inhomogénéité. — Le phénomène étudié peut être la superposi- 
… tion de plusieurs phénomènes élémentaires (en général, un grand nom- 
_ bre) dont chacun obéit à une loi exponentielle simple. C’est par exem- 
_ ple ce qu'on admet pour la relaxation diélectrique ((1*), p. 366). 

En résonance magnétique nucléaire, Sugawara (°°) a constaté que, 
dans l'hydrogène solide, il y a un spectre de temps de relaxation 
 spin-milieu; il explique ce spectre par la variation du champ cristallin 
d’un point à un autre, due au fait que l'hydrogène solide est un 
mélange désordonné de molécules ortho et para. Brown (") et Kor- 
ringa (?’) trouvent des spectres de temps de relaxation « spin-spin », 
-… qui, étant donné qu'il s'agit de substances inhomogènes, sont vraisem- 
* blablement dus à des effets de superposition. Lowe et al. (‘?) observent 
dans le polyéthylène plusieurs temps ( spin-Spin » qui doivent s'expli- 
- quer de façon analogue. 


L'interprétation physique de (25) est analogue à celle de (17) : le- ” 


L4 


4 


\ 
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Les spectres de temps de relaxation observés en viscoélasticité sont 
également dus à la superposition de phénomènes élémentaires. 1 

Mais le formalisme exposé aux paragraphes r et 2 est surtout utile 
pour étudier l’autre type de phénomènes de relaxation non exponen- 
tielle. 


b) Anisotropie. — Le phénomène étudié peut être s:mple (en ce sens” 
qu’il n’est pas la superposition de processus élémentaires), mais an1so- 
{rope. 


En relaxation diélectrique, F. Perrin (‘*) a montré que la théorien 
de Debye (qui donne un temps de relaxation unique) ne s'applique” 
qu'aux liquides dont les molécules peuvent être assimilées à des sphè- 
res. Si les molécules sont ellipsoïdales, les forces de viscosité auxquel-" 
les elles sont soumises deviennent anisotropes, et on obtient trois temps 
de relaxation. 


À 


Toujours pour la relaxation diélectrique, mais cette fois des soli- 
des, Hoffman et al. (#1) (*?) (*%) ont montré que pour un corps com-* 
prenant des molécules à groupements polaires mobiles, si les barrières 
de potentiel séparant les différentes positions possibles d’un groupe-" 
ment sont de hauteurs inégales (ce qui correspond évidemment à unew 
anisotropie), on trouve plusieurs temps de relaxation, même sans” 
faire intervenir les effets de superposition cités plus haut. + 


La diffusion des électrons (ou des trous) dans les semi-conduc-® 
teurs est en général décrite à l’aide d’un temps de relaxation, qui 
dépend de l'énergie. Herring et Vogt (**) ont montré qu'il faut, pour 
rendre compte des faits expérimentaux, supposer que le temps dem 
relaxation dépend également de la direction de la vitesse de l’électron, 
autrement dit qu'il est anisotrope (ici dans l’espace des moments). 
Cette hypothèse conduit, en première approximation, à un « tensètiei 
des temps de relaxation » du second ordre, et les résultats s'expriment É. 


en fonction de trois temps de relaxation, qui sont les valeurs principales w 
de ce tenseur. + 


, 


En résonance magnétique nucléaire, dans le cas où la relaxation « 
est due aux interactions quadrupolaires, il y a un seul temps de relaxa: 


tion si le milieu qui produit ces interactions est isotrope, plusieurs * 
q 


temps si ce milieu est anisotrope (voir chap. II). | 

C'est pour la même raison qu'apparaissent plusieurs temps de. 
relaxation en résonance magnétique nucléaire, lorsque la relaxation - 
est due aux couplages magnétiques dipolaires (cas des métaux), mais ” 
que les noyaux sont placés dans un champ électrique anisotrope dû aux : 
imperfections cristallines (1°) (voir chap. I). ITA 

Il semble donc qu’il y ait très généralement une relation entre les : 
propriétés géométriques (anisotropie) des phénomènes de relaxation, - 
et leur allure dans le temps (non exponentielle). L'existence d’une 


| 
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telle relation dans de nombreux cas montre qu’il est très insuffisant de 
considérer les phénomènes de relaxation, du point de vue macroscopi- 
que, comme scalaires, c’est-à-dire comme un « transfert d'énergie 
entre deux sous-systèmes à des températures différentes » (#7 


CHAPITRE II 


La relaxation énergétique en résonance nucléaire 
(magnétique et quadrupolaire). 


1. — La relaxation énergétique. Méthode d’étude. 


Il est naturel de considérer la relaxation énergétique, c’est-à-dire 
ceux des phénomènes de relaxation qui modifient l’énergie du système 
de spins (!), comme due à des transitions entre niveaux d'énergie. Les 
… niveaux que l’on considérera sont les niveaux de l’hamiltonien princi- 
pal, qui comprend seulement l'énergie d'orientation du spin dans le 
… champ magnétique externe (résonance magnétique) ou le gradient de 
+ champ électrique (résonance quadrupolaire). Dans les expériences . 
1 usuelles, cette énergie d'orientation est très grande devant les énergies 
…. d'interaction, et l’approximation faite en négligeant ces dernières pour 
‘ définir les niveaux est donc excellente. 

… Pour que la relaxation énergétique puisse être étudiée par la méthode 
4 des probabilités de transition, il faut, comme on l’a déjà dit (chap. pre- , 


_ 


» pendantes des populations des niveaux. Pour cela, il faut que les interac- 
tions spin-spin ne jouent qu’un rôle négligeable dans la relaxation 
… énergétique. En effet, il est clair que la probabilité de la transition : 


de la population du niveau m;, mais encore de celle du niveau m; 


> > “4 > F4 1 
Ui. Uÿ Vi. Tiji 
E— = —3 d al pl (1) 
. Ti si 


» contribue à la relaxation énergétique, en résonance magnétique et 

yuadrupolaire, car l’hamiltonien (1) ne commute pas avec I;; + L; (éner- 
et . . . , . AD Cou , 
… gie d'orientation des noyaux # et J dans un champ magnétique dirigé 


; : 4 
s {‘) Par spins, on entendra dans la suite les spins des noyaux que l’on 
# fait résonner, à l’exclusion des autres spins nucléaires ou des spins élec- 


mier, $ 1b), que les probabilités detransition soient des constantes, indé- 


Mi > My M > M; où z et j sont deux spins, dépend non seulement : 


- (cf. (!*) p. 699). Et l'interaction dipôle-dipôle : a 


[ 


\ 


CSN 


DEPOT 
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suivant Oz) ni ave: 312, — I(1 + 1) + 3K, — I(I + 1) (énergie d'orienta- 
tion dans des gradients de révolution autour de Os). De même, l'inter= 
action d'échange : 
or 

RU I; R (2) 
contribue à la relaxation énergétique en résonance quadrupolaire, 
car (2) ne commute pas avec l'énergie d'orientation de # et y dans des 
gradients de champ électrique. 

La méthode des probabilités de transition est donc applicable à læ 
relaxation énergétique à condition que les probabilités de transitions 
dues aux interactions spin-milieu soient grandes par rapport à celles 
dues aux interactions spin-spin (c’est-à-dire aux interactions entre” 
noyaux de l'espèce que l'on fait résonner). Expérimentalement, cette 
condition se traduit par le fait que la raie de résonance à la forme d’une” 
courbe de Lorentz (ou d’une superposition de courbes de Lorentz). 
C’est le cas, en résonance magnétique, pour les liquides (cf. $ 6) et pour" 
les solides où les noyaux résunnants sont entourés de noyaux d’espècess 
différentes ; en résonance quadrupolaire, pour les corps à fréquence de” 
résonance élevée (cf. (3). 


2. — Relaxation magnétique dipolaire. Les temps de relaxation. à 
4 

Si la relaxation est due à des-interactions magnétiques dipolaires,# 
par exemple à l'interaction des spins nucléaires avec les électrons de 
conduction, les probabilités de transition entre les niveaux sont données” 
par : " D - 


Wuna=W|<miim—:> = Wil+ ml m +1 BN 


Comme on cherche, pour l'instant, seulement à calculer les temps de’ 
relaxation, il est inutile de tenir compte de la différence entre les pro 


babilités des transitions en sens inverses : avec les notations du chapi-. 
tre premier, $ 1b, on négligera SA devant À. A est défini par : 


/ pa . : à. 

PNA LE A RENSS —= NV mym—1 3 An Se ; i À am! : | (4), 
L £ % 

m'£m 4 


Chercher les temps de relaxation, c’est chercher les valeurs propres de» 
la matrice A. Celles-ci sont définies par l'équation : 


À A (Ver TER Un) SE Aero En UP) —= + LU 


N 
N 2 


(v est un vecteur propre correspondant à la valeur propre — , v, une: 
composante de ce vecteur). Utilisons la définition (3), et le fait que 


<mi|m—i>=<m-i|kimz> , 


L 


Pa 


x À 
* 
Fer. 
14758 
: Lie ?. 


4 
: 
Ye 
"11 21 


” on obtient : 


gZ 


C'est-à dire : 


- 
æ 


(Voir par exemple (?)). 
4  Y satisfait donc à l'équation (6) avec : 


Les 21 temps de relaxation sont donc : 
X I 1 I 


de 


t 


- On sait d'autre part qu'il existe (21 + 1) valeurs de Æ pour lesquelles 
- les opérateurs tensoriels ne sont pas identiquement nuls : 


CR GIE 


 IW26N ? °°" kkLI)W °° 


DE RO ie RD AT 
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Bemlim im ill |m>(0;—0,) 
 O +<m||mti><mti|lt | m>(vvu—v 


UV, = v. 


Vo, 1] = — VA + 1) Yi, 
PES: Y4,1] —=VA(k — 1)Yx0 


1 


* al{2l + 1)W 


v°l 


. 


pt TE ne TRE 
D'ETAT 
Par exemple : 
k& : SE Ci 3 __3mè—l(1+1) 
Um — 1 ; Un — T ; De AA; 


m=— 


w Pm 
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(5) 


= Si on considère v, comme l'élément de matrice <m.|.V'|m> "d'un 
générateur diagonal V, on peut mettre le premier membre de (3) sous 
forme de l’élément diagonal (m, m) d'un certain opérateur : 


Dm RE VI- IV + I-VIS— Vie | m>=—$<m|Vim> 


(6) 


Les opérateurs diagonaux V qui satisfont à cette équation sont les 


“ . -— . . > . 

3 opérateurs tensoriels Y,,. fonctions du spin Î qui se transforment 
-comme les harmoniques sphériques du même nom. Et, en effet, ces 
opérateurs obéissent aux relations de commutation : 


(8) 


(9) 


-et les vecteurs propres sont, en changeant légèrement de définition : 


(10) 


“ou le vecteur v# est défini par la donnée de ses composantes v,, : 
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3. — Relaxation magnétique dipolaire. 
Signification physique des temps de relaxation. 
Pourquoi, dans les expériences usuelles de résonance magnétique, 
. I he 
observe-t-on seulement le temps de relaxation T, — = qui correspond 
à la première valeur propre non nulle de la matrice de relaxation ? 
a) Phénomènes transitoires. — L'évolution du vecteur N (défini au 
chapitre premier, $ 1b) est donnée par : 
aN < - 
7 = (A + SAP RIN:- (12) 
À et GA ont déjà été définis, et R a pour éléments les probabilités ne 


transition dues au champ radiofréquence : 


Eee — APTE == r(I + m)(] mit x 1) (13) 


= g0). (6) 


H; est l'amplitude du champ radiofréquence linéaire (et non de sa 
composante circulaire efficace). g(v) est la fonction de distribution nor= 
malisée de la fréquence de transition (E,, — E,,_;)/h, fonction supposée 
indépendante de m (cf. (9)). Cette fonction définit la forme de la rs 
en particulier sa largeur ; on pose généralement : 


Ta = = 9(V)niax- (15) 

Pour voir quels sont les temps de relaxation qui interviennent dans 
les phénomènes transitoires, il faudrait, suivant la méthode du $ 2@& 
(chap. premier), utiliser comme base les vecteurs propres de À + ôA# 
Il est plus commode ici de prendre les vecteurs propres de À calculés 
au paragraphe précédent. À l'équilibre, les populations des niveaux 
sont données par la formule de Boltzmann, qui s’écrit, en utilisant les 
vecteurs v" définis au $ 2 : , CES 


N = C(o° + Pt nt). ‘4 
. La constante C est proportionnelle au nombre total de Spins : \: : 
M 2n= (N, v) = C{al + 1). ui 


Le coefficient de v' est petit par hypothèse, on l’appellera &,(0) pour 
noter qu’il correspond à l’équilibre : 


K. 


[Cr 


Ho 
Mo) == ; | æ(o) | 1: (17 


TES 
ni + EN 
X 

L 4 
5 1 

1 

F, 

J 

4 

e 

[2 
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SE Re NE 


On a done, à l'équilibre : 


N(0) = C(u° + a(o)u'). (18) 
- Les populations en régime permanent se trouvent par une méthode 
analogue : soit N(r) le vecteur qui représente ces populations pour une 


puissance HF qui correspond à la valeur 7 du paramètre (14); 
é: L 1 
” d’après (12), on a : 


DA DEL dés DE 


te 


SE 


E - O=(A + GA + R)N(r). (19) 

FA l'équilibre, on a de même : | 

O—{(A + 5A)N(0). (20) 

RO» peut poser par analogie avec (18) : | 

À : 21 A 

“ N(r)= Co? + Ya (r)v). (21) 
| 1—=1 


+ portant (18) et (21) dans (20) et (19) respectivement, et en négli- 


geant les termes d'ordre supérieur à 1 (par rapport à «(0)), on obtient : 


21 


— BA.u0 — Lo e —(A +R) Ya(r)o!. (22) 


=! 


“Les matrices À et R étant proportionnelles, elles ont les mêmes vecteurs 
- propres v', donc la solution de (22) est : 


“A W 
ù ’ æ(r) = (0) W+r a(r) = o(z = Ta (23) 
En définitive, en régime permanent N est toujours de la forme : 


N(r) = C(v0 + «fr )vt). (24) 


Au point de vue expérimental, les régimes transitoires qu'il s’agit 
d'étudier ici s’obtiennent en partant de l’état N(r) et en réduisant brus- 
quement l'amplitude duchamp radiofréquence (voir (51)). On étudie la 
riation au cours du temps du coefficient d’absorption, qui, comme 
us le verrons, est proportionnel au coefficient «,. Soit 7” la valeur du 
ramètre 7 qui correspond au champ radiofréquence faible, établi à 
partir de l'instant o ; r la valeur qui correspond au champ intense, qui 
“existait à / Lo et avait saturé le système, R’ et R les matrices corres- 
n ondantes. Les hypothèses faites se traduisent par : 


1 | ENT. (25) 


alé] = œ(o)(1 — e2Wi) (26) 
PA: (471) 
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On n'observe donc par cette méthode que le temps de relaxation 
TE _—. ; cela tient (cf. chap. premier, $ 24) à ce que les coefficients du 


développement (I, 17) sont tous nuls, ou plus précisément sont du 

second ordre, à l'exception de (g, f°):{o] qui est du premier ordre 

parce que Éi[o] est d'ordre o, etde (g, f)[o] qui est du premier ordre 

parce que (g, f‘) est d'ordre o (Les f‘ sont les vecteurs propres de 

A + 5A : | 
f°= 0° + a(o)ot d’après (18) et (20), 


f'=v! au premier ordre près). 


La méthode de « désaturation » décrite ci-dessus n’est applicable; 
dans les solides, que pour des temps de relaxation très longs, de l’ordre 
de quelques minutes (51). Carr et Purcell (16; ont décrit une autre 
méthode, qui consiste à retourner l’aimantation du système par une 
impulsion de champ radiofréquence « de 1800 » (c’est-à-dire telle 


que : yHiAé= 7, Aé étant la durée de l’impulsion et : H, l'amplitude de 


la composante circulaire efficace du champ radiofréquence), puis à étu- 
dier la variation de M: de — M, à Ms, valeur d'équilibre. La valeur 
de M, à un instant donné après l’impulsion de 180° est indiquée par 
l’amplitude de la « queue » qui suit une impulsion de go°. Cette 
méthode étudie donc directement la variation de M, en fonction du 
temps, c’est-à-dire la variation du coefficient «, en fonction du temps. 
L’obtention de l’état initial M, = — M, (c’est-à-dire «, — —x;(0)) ne 
peut être décrite par la méthode des probabilités de transition appli- 
quée au champ radiofréquence, parce que la durée de l'impulsion 
de 180° est trop courte pour que soit valable la formule (14). Mais la 
variation de M, à partir de cet état inilial est parfaitement descriptibk 
par les probabilités de transitions. La variation de «, en fonction du 
temps est donnée dans ce cas par la formule analogue à (26) : : «4 


mi (27) 

b) Saturation. — On a déjà résolu le problème du régime permanent 
(équations (23) et (24)). Il reste à montrer que le coefficient d'absorptiôr 
est bien proportionnel à «, comme on l'a admis. Or la puissance 
absorbée est (en supposant pour fixer les idées E, > E, 4, c'est 
à-dire y << 0) : + 


alé] = ai(o)(r — 2e 


: À 
PE _ ho DA AE. Na 


—1+1 


ou encore, en rajoutant des termes qui sont nuls d’après (13) : 


I I L 
P — — hi Ÿ NRA — RE) — for SmNy. ] 
=" 1 


Cul 


l 
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LA ‘15 Lt FATAE 
72 
14 


Le coefficient d'absorption s'obtient en divisant par H}, ou par r qui est 
proportionnel à Hi : 


S lei, died à 


I 


» KP D MN 


= 


VS Aire ss 


Le facteur de saturation est le rapport : 


CPI € 


” 


£ g ALT) _ EmNm(r) 

3 j Yo) EnNmo)" 

M de “de , Re 

1 est-à-dire en utilisant le développement (21) et les définitions des 
vecteurs v' : 

L »-4" œtr} 
2 So : (28) 
- D'après (9) et (23), ceci s'écrit encore : 

De W 2 

je Sr — 1 +erT, (29) 
É LEE 

ou encore d'après (14) et (15), sous la forme usuelle : 

Z P 

.. | 

£ DE JÉREX (30) 
- 1 Dry el 


‘où encore, on n'observe que le temps de relaxation T, = 1/2W. 


: c) Phénomènes transitoires, dans le cas où on n’observe que la transi- 
“tion centrale. — Bloembergen (!°) a montré que, dans un cristal où les 
déformations du réseau créent à l'emplacement des noyaux des gra- 
“ dients de champ qui varient de l’un à l’autre, seule la transition cen- 


‘21398 I l 2 CT 02 2 4 

> trale É Fe —;) échappe à l’étalement sur un intervalle de fréquence 
grand par rapport à la largeur de raie, en sorte que pratiquement on 
‘n'excite que cette transition centrale. Dans le cas de noyaux de spin =, le 


- facteur de saturation est le même que dans une expérience ordinaire; 
par contre la variation en fonction du temps du coefficient d'absorption, 
-quand on part de la saturation, est : 


LA = y"(o)[ 1 —Zexp (—2W4)—Sexp(—i2WO]. (39 


_ Ce résultat s'explique par le fait que lorsqu'on excite la seule transi- 
tion centrale, on excite tous les modes de relaxation d'indice impair, 
* correspondant aux temps T:, T:, ..., TA. En effet, le sous-espace C 
(défini au chap. I, $ 14) se réduit ici au vecteur v” ; le sous-espace V se 
divise en deux sous-espaces (&) et (it) définis par : ; 


Nn—=—N» (at) NN; EN» = 9(Ë) 
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sous-tendus respectivement par les v“ d'ordres impair et pair. Dans les. 
phénomènes de résonance magnétique ou quadrupolaire respectivement, , 
la partie variable de N reste dans (IC) ou (£) respectivement. D'où il, 
résulte qu’on observe en général tous les temps d'ordre impair ou pair, 
respectivement (les expériences usuelles correspondent de ce point de 
vue au cas « exceptionnel » où la partie variable de N n’a de compoz 
sante non nulle que sur le seul vw‘; on peut montrer que dans le cas 
étudié ici, cette partie variable a des composantes non nulles sur tous, 
les v* d'ordre impair). 

L’excitation de la transition centrale permet donc d’observer tous les 
temps de relaxation d'ordre impair. Au point de vue expérimental, 
comment peut-on vérifier la formule (31)? On utilise la méthode habi= 
tuelle en physique nucléaire (séparation de deux activités de périodes 
différentes) et en cinétique chimique (séparation de deux réactions du 
premier ordre de vitesses différentes). La courbe donnant la variation 
avec le temps de la somme d'exponentielles U contenue dans (31) est 
tracée sur papier semi-logarithmique. On constate que pour pouvoir 
mesurer les deux temps avec une précision raisonnable, il faut pouvoir 
mesurer U avec une bonne précision lorsque U atteint 0,1. L'examen» 
des clichés obtenus par Carr et Purcell (15) montre que la précision de 
leurs expériences n’est pas tout à fait suffisante pour cela. Par contre; 
Morgan, Murphy et Nolle (*’) ont mesuré l'amplitude de l'écho en 
fonction du temps en suivant la décroissance de l’amplitude jusqu'à 
4 p. 100 de sa valeur initiale. Cela suffirait largement pour pouvoir 
séparer les deux temps de relaxation, et pour les mesurer avec une cer 
taine précision. 2 : 


Re" 


d) Résonance quadrupolaire. — En général, le mécanisme prédomi= 
nant de relaxation est dû aux interactions quadrupolaires. Cependant, 
si on fait de la résonance quadrupolaire sur un métal ('), il est probas 
ble que, comme pour là résonance magnétique, le mécanisme domi 
nant de relaxation sera fourni par l'interaction avec les électrons de 
conduction. Si on excite la transition Æ m <——> + (m— 1), la quan® 
tité observée (coefficient d'absorption) est : ni 


Q = (a, N) = (Nz 2 Na 2 (Ne "En NE # 


Le vecteur a est orthogonal & (A), et est non orthogonal à tous les 
vecteurs de base de (8), c’est-à-dire aux v?*. On montre, de façon ana 
logue au $ 3c, que dans les transitoires de la résonance quadrupolaire 

+ 


inverviennent tous les temps de relaxation d'ordre pair. 
Enfin, si on excite une seule transition non centrale : 


Le RES Er A 


Le 
M <> m— i(m #:) 


FR 


= 
M: , 
DA + POST FER PRE LT 


(} Pound et Wertheim {ÿ*) ont suggéré le mercure. 


l 
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ê tédire si on fait de la résonance quadrupolaire avec effet Zeeman, 
les 21 temps interviennent tous à la fois (en général). 


h. — Relaxation quadrupolaire, Les temps de relaxation. 


L. 
É 


Si la relaxation est due à des interactions quadrupolaires, les proba- 
… bilités de transition sont données par : 
Dev [<mILIE + |[m—:>P? 
F = Wi(om — 1) (1 + m)(l—m + 1) / (32) 
de = W|<mi(Pim—2>e 
—= W,{(I + pr — ob + m—1)({ —m + se 


4 TS à l’exprimer dans la base des Dix 


(A0), — W, | ( { ( am + 1}){(1+4m +1) —m Xon+1 — v}) 

£ 1e I — m0 + 1)(1 + m}(vk_ — 0) | ; RS 
UN, [II r)—m(m+1)[I(Ie1)—(m+1)m+2)(vhss—v#) à (33) 
… +{(I+r)—mm— Tr I(l + 1) —(m—1)(m—2){0n 2—0}) } 
—=W,F + WF: j 


F2 


 Enutilisant les propriétés de la matrice A définie au $ 2, on élimine 
"2, 0, 2 de (42), et on obtient : 


D + 1)(4me + 1)on + 4m { [+ 1) — m(m + 1)] ie 

| k k x) © (84) 
(ur —Un) Top [ICI cn 1) Sn m(m Se D)NOm=+ * il Um) 

E. FE —— A(k + 1 )4I(T + 1) — A(k + 1) — 4m? — 2]v0r, 

_# him { LI + 1) — mm + 1)Nvnyi — Um) (35) 

4 NICE bd {nn 1e) 

# 3 5e le cas où W, = W;, = W, on a donc : (36) 


Age => Rif AGIT 1) —k(k+i)—1[Wot (37) 


: (Abragam et Pound (!) ont obtenu la même expression pour les valeurs 
1 ie ) 
- Les temps de relaxation son donc : 


= Le 38) 
Le tn A+) (38) 
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Physiquement, l’hypothèse (36) correspond en général à l’rsotropie 
du milieu (2). D'autre part, l'équation (37) montre que les vecteurs, 
propres de A’, dans le cas isotrope, sont les v*; v' en particulier est 
vecteur propre. Il en résulte que, comme pour la relaxation magnéti= 
que ($ 3a), il y a un seul temps de relaxation pour la résonance 
magnétique. En effet, si le milieu est isotrope, en particulier le champ 
électrique moyen qu'il crée à l'emplacement du noyau est isotrope, 
c’est-à-dire que la valeur moyenne du gradient de champ est nulle; 
l'interaction quadrupolaire ne déplace donc pas les niveaux, et ceux-ci 
sont équidistants. La matrice R qui représente l’action du champ 
radiofréquence est donc la même qu’au $ 3a, et les conclusions de ce 
paragraphe restent valables. Le temps de relaxation T, est simplement 
remplacé par : 


; 
û 


(39) 


] 
I 3 ï 
s(1 — I —- à) W 
Ce même temps intervient également dans le facteur de saturation; 
comme on le verra plus loin (S 5). 

Les autres temps, correspondant à k > 1 dans la formule (38), ne sont 
pas observables, puisque l'isotropie interdit de faire de la résonance 
quadrupolaire ou de la résonance magnétique avec des niveaux non 
équidistants. : | 

Si maintenant W, >< W, le calcul de (A’v'),, est plus compliqué. Il 
. faut utiliser une autre expression des v}, définis par (11). Cette express 
sion provient de la propriété suivante : les relations de commutation 

auxquelles satisfont les opérateurs tensoriels Y,, : 


die 


DE, Ya = VAUT) = pe En Ye sas [L Yrul= UYyp (0) 


déterminent entièrement la dépendance de leurs éléments de matrice 
<m|Yy, | par rapport à m, m', w. Cette propriété fait que la 
définition (11) ne comporte aucune ambiguïté. Elle s'exprime par là 
formule : % 


<ajm | Yep lente ni; | ARS ke : | (kr) 


. ñ FT . * , + ù 
(voir (**) ou (%)). Dans le cas qui nous intéresse, les nombres j et j! 
- (longueurs des moments cinétiques dans les deux états) sont égaux à LE 


et les nombres quantiques supplémentaires «, x’ peuvent être omis : on 
obtient donc : D 


ps 


— MN. 0 


<nYoin>=( net v( 2, LE (ta) 


[ 


e 
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1 
V est une fonction bien déterminée de ses six arguments, liée au coeffi- 


cient de Clebsch-Gordan mm | kyu > par la relation : 


<mm | ke (— 1) 54/28 pi v(} j k ): (43) 


MM —U 


On peut exprimer v#“ en fonction du coefficient de Clebsch-Gordan 


me 
<— mm |-ko >, en utilisant la définition (11), les équations (42) (43) 
et l'expression de V en fonction de ses arguments (#*). On obtient : 


I 


fente (2l—k lol "I | 
On =—=(— 11 LE a VA ee ei Gb <— mm | ko + (44) 


Ceci permet de trouver des relations entre les v#,, en utilisant les rela- 
üons de récurrence entre coefficients de Clebsch-Gordan. 


On obtient, en particulier : 


( — 2)(k— 1)A(k —L 121 L ki(aI + ki) 


(Wi — Wir? 


(24 — 124 Li) 
— 7} 5 {{(4F— s—1)25—3)+ 3(s—2)]W, 
+ [4E — 5 — 1)25 — 3(s — 2)]W, Ÿ 0° (45) 
Ætk LaijikLo)k L 321 — A2I — k— 1) : 
#4 (24 + 1)(24 + 3) (Mae 
(F=TII +1), s— k(k + 1)}e l 


“ Si on écrit (45) sous la forme : 


1 5 , ’ 
AD — A, 20"? + Apvë + Az ggo0"t? 


L -on vérifie aisément que les coefficients de (W; — W;) dans A; et 


A; ;42, Sont négatifs sauf si À —0, 1, 2, ou respectivement o, 21-1,21. 


_ Donc : 


AA ir EU O0 — 0812), (46) 


De même que pour le cas de la relaxation magnétique, les vecteurs 


4 propres de A’ sont, les uns dans (&), les AULreS dans (ML); ce qui 
signifie que certaines valeurs propres de A donnent des temps de 
“ relaxation qui interviennent en résonance magnétique, d’autres valeurs 
+ propres donnent des temps de relaxation qui interviennent en réso- 
> nance quadrupolaire. Cherchons par exemple les Véetes propres 
“ situés dans (dt). On prend pour base dans (9) les v* d'ordre 
34 impair , 


I— 1 
Di NÉ A D (47) 


et à : l'équation (22), qui s'écrit ici : 
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Soit a, la sous-matrice de A’ dans (OIL) ; (45) s'écrit maintenant sous * 


la forme : 


ARTE rs A ' 1 ’ Hi 
ue = dpt + pt + Apt (48) 
et (46) s’écrit : 


CAEN Z 0- (49) : 


L'équation (48) signifie que la matrice a, est une « matrice de 
Jacobi » (%) (ses éléments sont tous nuls, à l'exception des éléments 
diagonaux et de ceux qui bordent la diagonale). Il résulte de ce fait, et 


de l'inégalité (49), que toutes les valeurs propres de a;,, sont réelles et M 


Re” I : : 
distinctes, donc que tous les . l temps de relaxation relatifs à la 


2 
résonance magnétique sont distincts. 


I "ES 
On montre de même que tous les * l temps de relaxation rela- 


FES S 


_tifs à la résonance quadrupolaire sont distincts. 


Exemples. Noyaux de spins 1 et 3/2. — On écrit l'équation (45) et 


|- 


Li 
i 


on obtient les résultats suivants (où A, et A; sont les probabilités des # 


transitions Am— + 1, Am—+2) : 


Temps de relaxation Temps'de relaxation pour: 
pour la résonance magnétique la résonance quadrupolaire 
T1 pe tr rene AU os ER 
) 2(Wi A4We) Au Ai + 24: T 6W: 3A: 
Ti I 1 : TM Le I TL — I En I | 
3 24Wi 24; 7 24Wo 240! !7 24{WikWae) 2(A1+-As) || 
| Er (vecteurs propres) : | 
A PTE 3 I 
| = vt+n ; == fu _ 


5. — Relaxation quadrupolaire. 
Saturation de la résonance magnétique. 


a) Loi de saturation. — On emploie la même méthode qu'aux $: 3a 


— DA'00 — o(o)A”e 10— Sat) A? 2e rx 


1=0 


a A bte re ex hr 


I PT TT de EN Ne 


sp. 17e 


NT * 
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équivaut à un système d'équations linéaires déterminant les ar); le 
LA J 4 Là e " | . 
déterminant de ce système est un déterminant de Jacobi, d’où il 
: » Q ; 
résulte (#5) qu’il se calcule par une formule de récurrence : 


4 Aya = | Ajyn_1,n-2 27 [2(n = l) + 1][2(n l) —- 2]r s A’ : 
(So) 


À ’ D 
4 — Ein —1,n—1+1 Lin 141 ,n 1 y à 
à A, étant le mineur d’ordre /; A4=7r, À ; — 
Il en résulte que : 
I ælo) 27 Soie {uy10 
1 EC EEE PE co Gr) 
“4 (M)00 [a {uoo] 
avec : 
; 197) n1 
F(r) == DURE MP ORATAT 
(M)01çM)10 
An — 7 2 n—1 
Œim)vo 


F(r) croît monotonement de o à 1 quand r croît de o à o. Le dernier 
terme de (51) est un terme correctif, car le coefficient de F(r) est : 


1 


Canoi10 8 (I+o)I—:1) ( W, — <) 
: ) 


Cr do D'NE 1 \W E4W 
(M)00- = ER 
nn Se 
Wi — W 


4 et d’après les résultats de Van Kranendonk (f?) (x) < L.10—? 


…._ (même si ces résultats ne sont pas rigoureux, ce coefficient. restera 


… petit, à moins que W, > W, ce qui ne semble jamais être réalisé dans 
à FAR SALE : W. 
» les solides). Par contre, dans le cas des liquides visqueux, wv, peut, 


Wi — Wa 
: Ne Re 
…— dre o,14. Ce cas mis à part, on pourra négliger le dernier terme de (51) 
et écrire : 


ñ . . 2 £ 
… d’après Seiden (*‘}, atteindre 4; dans ce cas peut attein- 


se I + 2r0 (2) 
| avec : 
> 5 
E : 0 — ——— ; -. (53) 
# & yo s(i—1)(1+<) Wa +4Wo 


0 b) Isotropie du temps de saturation. — D’après les résultats de Van 
- Kranendonk (®?), @ est isotrope, bien que W; et W, soient anisotropes 
_ (c’est-à-dire dépendent de l'orientation du champ magnétique par rap- 
port au cristal). Ce résultat doit être facile à vérifier expérimentale- 
» ment, ce qui fournirait un critère des hypothèses de départ de Van 
* Kranendonk. Une anisotropie notable de @ serait visible, non seulement 


RE. : 
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\ 


. sur un monocristal, mais encore sur une poudre cristalline, car la loi 
de saturation pour cette dernière ne serait pas de la forme (52). 


c) Le temps de saturation comme temps de relaxation moyen. — On 
peut montrer que le temps de saturation 6 défini ci-dessus s'exprime en 
fonction des probabilités de transition par la formule, connue en 
relaxation paramagnétique (*5) : 

>; Wmm'(Em — Em'}? 


I mm 


5 — 


5 
DE Ew) es 


mm 


à est la moyenne des probabilités de transition, pondérées par les carrés 


des différences d'énergie entre les niveaux; ce qui explique les fac- 
teurs 1 et 4 devant W, et W, respectivement dans (53). 
Il résulte de (54) que © est un temps de relaxation moyen, défini 
par : 
“ a 
Fes 


» 
Ti 


le poids p; étant proportionnel au carré de la projection du « vecteur 


énergie » (de composantes E,,) sur le vecteur propre f? qui correspond 


au temps r;. Ce fait n’est d’ailleurs pas général, par exemple il n’est 
plus vrai quand on n’excite que la transition centrale (cf. $ 3c et (*)). 


6. — Relaxation quadrupolaire, 
Transitoires en résonance nucléaire magnétique. 


: Les résultats sont rassemblés dans le tableau ci-dessous. 


Valeurs de slt}/2,(0). Retour à l'équilibre après : 


Saturatiou Impulsion de 1800 


t l 
1—0,2 exp (ur) 0 Sex 
2 1: dl, 
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a M M à 2 c] 

: REMARQUES. — 1. Les temps T;, T;*, 6 sont donnés respectivement 

… par le tableau du $ 4 et par la formule (53). 

_ NE L'état du système de spins après une impulsion de 1800 est 

_ donné par : 

DE 

54 N{[o}= C(o? — x;(o)!). 

Fe 

Lx Les «;, sont nuls par raison de symétrie. Les &;:,(4 > 0) sont nuls 

3 également, comme on peut le voir en écrivant les équations d'évolution 

4 des < Yoxyiu> (équations macroscopiques de la résonance magnéti- 


QU 


que, ef. (#+) (#5). 


3. Pour des noyaux de spin ee , la précision actuelle des expé- 


RON 
A 


Le 


NP EN 


Fi 
Fr 


riences ne semble pas permettre la séparation dés deux temps de relaxa- 


tion, si on admet que, comme cela résulte des travaux de Van Kra- 
M 


nendonk (f?)}, 0,82 << 1,43. Par contre, dans les liquides 


1 


: M 

_ visqueux, d’après Seiden (:f) 7 peut descendre jusqu’à 0,25, donc une 
1 

précision de 5 p. 100 suffit pour séparer les deux temps et pour mesu- 

rer T} ; avec une précision un peu supérieure on mesurerait égale- 

ment TY, 


4. De même, pour les noyaux de spin [> u, on constate, en tenant 


compte de la différence entre W, et W, par une méthole de perturba- 
tion, que la relaxation est décrite par une seule exponentielle, au 


_ second ordre prés en e = NT 
7) F 7 WM+im 
7. — Relaxation quadrupolaire. 


Saturation de la résonance quadrupolaire. 


3 s aolr) 1 à Q ; 
6 — Me ou cles tonne 
résonance (1 Lou 2), à la loi : S ao) 1671? î 


par le tableau du $ 4. . 
Les auteurs qui ont publié des résultats sur les temps de relaxation. 


“ en résonance quadrupolaire, mesurés par saturation (Watkins, Pound, 
1952, Wang, 1955) ne précisent pas s'ils emploient la formule ci-dessus. 
Dans le seul cas où le temps T; a été mesuré à la fois par saturation 
et par une autre méthode (CIO;Na, résonance de CD) y a des diver- 
_gences notables entre les résultats des deux méthodes, qui s expliquent 
peut-être par une mauvaise interprétation des expériences en régime 


» transitoire (cf. $ 8). 


La saturation obéit, dans le cas où il y a une seule fréquence de 


\ 


PR 
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Mesure de T; pour la résonance quadrupolaire de Ci . 
dans CIO;Na (monocristal). 


Auteur Isotope Méthode | L 
CISS CIS 
Hahn-Herzog (1954) . . .|35ms 35ms|Transitoires (?). : 
Avec champ magnétique Zeeman. 
Bloom-Hahn-Herzog (1954) . | 23ms Id. Id. * 
Wade (1955). . . . . .|3gms 28ms| Saturation. | 


Pour le paradichlorobenzène, par contre, les résultats de Wang (5) 
et de Dautreppe, Dreyfus et Soutif (?’), obtenus respectivement par 
saturation et par transitoires, semblent concordants. : 


- £ 3 _ 
Dans le cas où il y a plusieurs fréquences de résonance (1 >) nous … 


admettrons que les expressiohs (32) des probabilités de transition sont « 
encore valables, c’est-à-dire que celles-ci ne dépendent pas — dans de ÿ 
larges limites — des différences d'énergie entre les niveaux. Cela est « 
dû au fait que les transitions de relaxation sont dues essentiellement « 
(sauf aux très basses températures) à la diffusion inélastique de pho-" 


tons, qui subissent dans ce processus une variation relative d'énergie 


très faible. À 
On obtient alors les résultats suivants : la saturation obéit à une loi « 


I 5 3 - : £ 
S— 0 : Pour 1—° , les temps de saturation © relatifs aux raies 


3 5 
(Hi, +) et 245, +) sont : UE 
2 2 2 2 3 
is. 2Wi + Wa UE Wii We 71 

ns nm ED JE Tee ST 
6(8W1 + 3aW1W2 + 9 WÈ) ? 7 ra(8W2+ 32Wi Wa + 9W3) L 


4 
Pour IT, on se bornera au cas des cristaux ioniques (le spin? 
d 2 


appartient généralement à des noyaux d’atomes métalliques) pour les-… 
quels, comme on l’a vu, on peut faire l’approximation W, = W;,—W. 


À : ; 

Les temps de saturation pour les raies 1, 2, 3 sont : 4 
É 

de 29 SIDE: ou HAT I a 37 PA I ; 
1 28X168W  162,2W 2 735W 183,75 W 3 6ox168W _272,48W 
1 


1 (ET | 
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8. — Relaxation quadrupolaire, . 
Transitoires en résonance quadrupolaire, 


Valeurs du coefficient d'absorption relatif. 
Retour à l'équilibre après : 


Impulsion de 180 


5 D! 1 
… Temps de relaxation. — Pour I—;, ce sont, dans l’hypothèse 


=. 


. W, = W; = W (cristal ionique) :. 


M M I Ne 2 1 
BTS EEW MES 


On n’a pas calculé la forme exacte des transitions dans l'hypothèse 
 Wi—o (cristal moléculaire), car alors les temps sont : 


Le \f pe I ' 
7 104,2We 119,8Wa 


- donc on ne peut en aucun cas les séparer. 


4 | 


EL ; " 
an sn A PA 


2. dE DS 


L 
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“Pour 1=7 , il y a, dans l'hypothèse W, — W;, —= W, trois temps” 
2 
dont deux sont égaux : 


I 1 


D —— ZT —— 
Raw T5 :68w 
Remarques. — 1. C'est seulement pour les raies 2 et 3 des noyaux 


: f ae 
de spin 7 que l'on peut arriver à séparer les deux temps. Pour [=; , et 


pour la raie 1 dans le cas 17 , la séparation est pratiquement impos-" 
sible. 


2. Les états initiaux créés par les impulsions de 180 ont été calcu- 
lés à l’aide des équations macroscopiques de la résonance quadrupo=" 
laire (#5). | 


CHAPITRE III \ 


La relaxation paramagnétique. 


à 


1. — Résumé des théories de la relaxation spin-milieu. | 
LA 
a) La théorie de Casimir et Du Pré (!°) introduisit la notion de tem 
pérature de spin. On étudie la relaxation spin-milieu, qui est prédo- 
minante quand le corps est soumis, en plus de l’action d’un champ 
magnétique alternatif, à celle d’un fort champ permanent. Casimir et: 
. Du Pré considèrent le système de spins et le réseau comme deux sys" 
tèmes thermodynamiques, qui sont en première approximation isolés. 
Ce qui revient à dire que les interactions spin-spin sont beaucoup plus 
intenses que les interactions spin-milieu, ou plus précisément qu'après 
perturbation de l’état d'équilibre les deux systèmes rétablissent leur” 
équilibre interne beaucoup plus vite que leur équilibre mutuel. L’exis= 
tence d’une température étant une propriété des systèmes en équilibre 
Casimir et Du Pré attribuent au système de spins une température 
propre, qui peut être différente de celle du réseau. En effet, on décrit. 
l’action du champ magnétique alternatif comme consistant à élever lan 
température du système de spins. La relaxation spin-milieu est consi=" 
dérée comme le transfert de chaleur du système de spins au réseau, 
transfert qui empêche la température du système de spins de s'élever” 
- notablement au-dessus de celle du réseau. 1 
La théorie de Casimir et Du Pré aboutit à la formule suivante, où 
x est la susceptibilité isotherme, x, la susceptibilité adiabatique, + les 


| 


i £ 

À 

- 
\ 


“+ 
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Du : Cr 21 

» temps de relaxation, + — ; (Cu, chaleur spécifique à champ constant ; 

+, coefficient de contact thermique entre spins et réseau), et 

x = — 7x" la susceptibilité complexe : 

ss x , Far. 5 1 | 
RTS Te A enr (1) 


… ©) La théorie de Van Vleck(f*). — Contrairement à la théorie précé- 
. dente, qui est purement thermodynamique, la théorie de van Vleck part 
- de l'étude du mécanisme intime de la relaxation spin milieu. Etudiant le 
cas de la relaxation paramagnétique dans les aluns de chrome et de 
“titanè, Van Vleck calcule les probibilités de transition entre les diffé. 
rents états magnétiques de l'ion Tit++ ou Cr*+*+, dues au couplage 
< avec les vibrations des 6 molécules d’eau voisines. Il déduit ensuite le 
“temps de relaxation des probabilités de transition en faisant appel à la 


“théorie de Casimir et Du Pré. 


NS VD < 


pl 
(+ 


WE 


y 
ï c) La théorie de Kronig. — Kronig considère que ‘le rôle du champ 
alternatif est de moduler les probabilités de transition entre les diffé- 
rents états, dues à l'interaction spin-milieu (ef. $ 3). Il étudie en parti- 
culier le cas de l'alun de fer (ion paramagnétique : Fe**+, L—o, 
25 — 5/2). Il trouve que la susceptibilité complexe est représentée par 
“une somme de trois termes de Debye avec des temps de relaxation diffé- 
one qu'il exprime en fonction des probabilités de transition. La ques- 
tion de la variation des temps de relaxation avec le champ magnétique 
Pres pas abordée. 
1 D'autre part Kronig montre que dans un grand nombre de cas la 
-Susceptibilité complexe est représentée par un terme de Debye unique. 
C'est-à-dire que la formule de Casimir et Du Préest valable. Comme l'a 
remarqué Bijl(f), ceci montre que la vérification expérimentale de la for- 
“mule de Casimir et Du Pré ne peut être considérée comme une preuve 
de la validité des hypothèses de ces auteurs ; Kronig en effet obuent le 
même résultat qu'eux avec des hypothèses beaucoup moins restric- 
ives. 


>. — Queïques résultats expérimentaux. Explications proposées 
de leurs désaccords avec les théories. 


D a) Écarts par rapport à la théorie de Casimir et Du Pré. — H.C. Kra- 
“mers, Bijl et Gorter (**) ont étudié la relaxation paramagnétique dans 
“les aluns fer-ammonium et chrome-potassium, de 1° à 4° K Leurs 
“résultats indiquent que la formule de Casimir et Du Pré n’est pas tou- 
“jours valable; lorsqu'elle n’est pas valable, Gorter et ses collaborateurs 
proposent de la remplacer par la formule de Cole et Cole, qui s'obtient 


Ann. de Phys., 13° série, t..3 (Mai-Juin 1958). 24 


due 


LS 


et une valeur inférieure à 1. 
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en remplaçant le temps de relaxation unique par une distribution contis 
nue de temps de relaxation. Ils constatent que cette dernière formule 
représente mieux, dans certains cas, les résultats expérimentaux que 
celle de Casimir et Du Pré. De plus : 


10 les différents échantillons d’un même corps ne donnent pas les 
mêmes résultats ; | 

2° pour l’alun de fer l’écart par rapport à la formule de Casimir et 
Du Pré est fonction croissante du champ magnétique perma= 
nent. 


Gorter et ses collaborateurs expliquent le premier point par le rôle 
des impuretés, variables d’un cristal à l’autre. Ce ‘sont les impuretés 


rui sont, d’après eux, à l’origine du spectre de temps de relaxation. Ils 
Œ , o] P 


ne proposent pas d'explication du second point. 
Benzie et Cooke () ont également fait des mesures dans l’hélium 
liquide, sur l’alun fer-ammonium et divers autres corps. Ils trouvent 
eux aussi des écarts par rapport à la formule de Casimir et Du Pré, 
particulièrement marqués pour l’alun fer-ammonium. ù 
Ils expliquent ces écarts, et la variabilité des résultats d’un échantil 
lon à l’autre, par l’existence de plusieurs temps de relaxation, qu'ils 
attribuent à une superposition (cf. chap. premier, $3) ; mais ils ne don- 
nent pas d'interprétation détaillée des résultats. Le temps de relaxation 
moyen est une fonction croissante du champ permanent, que Benzie et 


Cooke représentent par une formule += C!° H", n étant compris entre 


= 


! * 
Y 
b) Différence entre temps de saturation de la résonance sen 
tique et temps de relaxation paramagnétique. Variation du temps de 
relaxation moyen avec le champ. — Gorter, Van der Marel et Bôl- 
ger (?*) constatent que les temps de relaxation, mesurés à la tempéra- 
ture de l’hélium liquide, sont beaucoup plus longs que le temps desatu- 
ration de la résonance paramagnétique. Ils proposent d'interpréter cela 
de la façon suivante : dans une expérience de relaxation paramagné- 
tique la température des spins n’est jamais très différente de celle du 
réseau. Dans ces conditions, le « goulot d’étranglement » des échanges 
énergétiques se trouve, non entre les spins et le réseau, maïs entre 
ceux des phonons du réseau qui ont la fréquence convenable pour pro- 


voquer directement les transitions des spins, et le thermostat dans 


lequel les cristaux sont plongés. Au contraire, dans une expérience de 
résonance paramagnétique, lorsqu'on s'approche de la saturation la 
température des spins s’élève considérablement. Le goulot d'étrangle: 
ment se trouve alors entre les spins et les phonons de fréquence conve- 
nable. Les expériences de Van der Marel (51) semblent aller dans le 
sens de cette interprétation. : M | 


Là encore, on constate que les résultats ne peuvent s’interpréter ave 
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4 un temps unique. Le temps de relaxation moyen croît rapidement avec 
” le champ; dans les cristaux dilués magnétiquement, il croît plus lente- 
5 ment, et passe par un maximum dans le cas des aluns Fe-NH, et Cr-K 
2, dilués à 1/16, La variation du temps de relaxation moyen avec le champ 
A est bien représentée par les formules : +— CH? pour H petit ; +: — C’H-! 
pour H grand. La théorie de Van Vleck, par contre, prévoit que, sauf 
… pour les champs très faibles, : —CH-?, 


3. — Critique de la notion de température de spin. 


a) La relaxation paramagnétique considérée comme résultant de [a 
modulation des probabilités de transition par le champ magnétique alter- 
natif. — Considérons un corps paramagnétique placé dans un champ 
magnétique permanent H,. Si l'interaction entre les différents moments 
magnétiques est négligeable, on peut considérer les phénomènes du 
point de vue exposé au$ 1, chap. premier: les moments magnétiques, ou : 
- plus précisément les noyaux, atomes ou molécules paramagnétiques, 

. peuvent se trouver dans un certain nombre n d'états dont on ne précise 
pas la nature physique (états de spin, ou états atomiques, etc.). Les 
… probabilités de transition sont données par la formule (1.6) où E, est 

_ l'énergie de l’état 7. L'état du corps à l’équilibre est représenté par : 

0) h 

NO CIF) (2). 

solution de : | 
3 (A + SAM) NO — 0 (5) 


… (on écrit EU, AU pour des raisons qui vont être précisées ci-des- 
» sous). 


U Si maintenant on fait agir un champ alternatif H,e/"? 


, parallèle 
- à Ho, que va-t-il se passer ? On peut considérer, avec Gorter et Kronig (2), 
_ Les phénomènes de relaxation paramagnétique comme résultant de la 
» modulation des probabilités de transition par le champ alternatif, cette 
- dernière résultant elle-même de la modulation des énergies des diffé- 
. rents niveaux (comme l'indique l'équation (1.6)). L'énergie du niveau 
4 est donc : | 
EE + fev (|E]<EP) ) 
> Eo est l’énergie en l’absence de champ alternatif. Elle comprend l’éner- 
à gie due au champ permanent H, et l'énergie cristalline, ou ato- 
Buique, etc. Ele/0! est l'énergie due au champ alternatif, qui s'écrit, 
» puisque le champ H, est faible : 
x EM — _HM, (5) 


370 FRANÇOIS LURÇAT 


Le 


M, étant l'élément diagonal < i|M}i> de l'opérateur moment 
magnétique (cf. (*), p. 2): Donc : î 


E— E - H,Me/°’; (6). 


M étant le vecteur de composantes M. | 
D'autre part, la modulation des probabilités de transition se traduit” 
sur le terme &A de la matrice de relaxation : TT 


E; E4 H: 1 
SAV A y Re DEL M;A;e/°?, (I 
c’est-à-dire que : 
BA — SAM + SAe/ot (| SA! | Æ 5AÏ ). (8). 


Le régime permanent, en présence du champ H;e/®!, est représenté. 
LT 


par : 


N— NO + Nüeñot (| N | = N°) (). 

solution de : | 4 
aN 0 S ol A 

ne -LAMPQAUEE Ale/*N. (10) 

On obtient : : 
a! 

: | > DPÉSRTT 
NU — — [jwl — À — AU] C5 AM. C° 


b) Conditions d’existence de la température de spin. Pour savoir’ 
. s’il existe une température de spin, il faut chercher si la distribution (g) À 
peut être représentée par une formule de Boltzmann, où T est rempla- 
cée par la température de spin T, (Cette méthode m'a été suggérée par 
J: Seiden). Comme on a supposé que la fréquence w est petite, on. 
inclura l'énergie El) dans le facteur de Boltzmann et on cherchera 
L 


donc si : HE : 
N= (RE) ca). 

est compatible avec (11). Il résulte de (12) que : | 4 ë 
satin man nes (nn). 


#. 


D'autre part, si la température de spin existe on peut voir aisément. 
qu’elle doit être de la forme : ; 


$ 


[l LC 


T,=T(r + ae!) 


NU) doit donc être de la forme : 


C 
NU = 5 (HiM + oE,) 


LOIS DE RELAXATION EN RÉSONANCE ÉLECTRONIQUE 371 


» 


EEE 


Dr à 


et pour que ceci soit compatible avec (11) il faut que : 


Ts 


7 «(JuE, — ÂE,) = — ioH,M. (15) 


… Cette équation devant être valable quel que soit w, la direction du vec- 
teur du premier membre doit être indépendante de w, donc les vec- 
teurs E, et AE, doivent avoir même direction : 


3 AE, —=—1E (16) 
Le. 

& et cette direction doit être celle de M : 

#4 

# M=—#5,. (17) 
A 


Le 


Les conditions nécessaires (16) et (17) sontaussi suffisantes. (17) signifie 
ue l'énergie E} due au champ H, est proportionnelle à El. Il faut 
our cela que E!” soit d’origine purement magnétique, ce qui n’est en 
» général pas réalisé, même approximativement (cf. par exemple (?%), 
p- 397). (16), ou plutôt la condition qui résulte de (16) et (17), que M doit 
» être vecteur propre de À, signifie qu'un seul temps de relaxation 
à intervient dans le phénomène, qu'un seul mode de relaxation est 
excité. , 

On pourrait penser que ces conditions très restrictives pour qu'il 
existe une température de spin proviennent de ce que nous avons mal 
- interprété cette notion, et qu’en réalité il ne faut pas inclure l'énergie 
- variable Ef dans le facteur de Boltzmann et qu'il faut donc écrire au 
… lieu de (12) : 


: Ne= c{I 4 me) (18) 


LEU 


pu 


1 


Ki 


>. 


PARMVENE 


Joe 


+ ER 
à Du 


* En fait. si on cherche les conditions pour que (18) soit compatible 


lävec (rr), on obtient, par un calcul analogue à celui qui vient d’être fait, 
» [a condition (16), et au lieu de (17), la condition : ë 
M == An — 0 [ 

* qui a la même signification physique que (19) puisqu'elle s'écrit encore: 


EU — Cte EM + Cr. 


—. c) Les considérations physiques qui servent à justifier la notion de 
” température de spin. — On les a exposées au $ 1a. La base expérimen-- 
… tale sur laquelle reposent ces considérations est que le temps de relaxa- 
tion « spin-spin » est beaucoup plus court que le temps de relaxation 
” « spin-milieu ». Cependant. on a vu que l'interaction spin-spin, après 
… avoir servi à justifier l'introduction de T,, ne joue plus aucun rôle dans 
n |a théorie. Ceci n’est pas étonnant, car en relaxation paramagnétique 
On mesure habituellement le temps de relaxation spin-spin en l'absence 


; l'expression de la susceptibilité complexe : 
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‘de champ permanent, et le temps de relaxation spin-milieu en présence 


d’un fort champ permanent. Dans ce dernier cas, on peut penser que, 
les spins sont découplés par l’action du champ permanent (comme dans 
l'effet Paschen-Back) ; il n’est donc pas légitime de considérer les spins 
comme isolés (approximativement) du réseau, et en même temps couplés É 
entre eux par de fortes interactions. Par contre, on constate en étudiant 
le problème par la méthode des probabilités de transition (qui suppose 
que les spins sont indépendants, cf. chap. premier, $ 16) que formelle- 
mentil peut exister une température de spin, c'est-à-dire que la distri- 
bution des spins sur les niveaux d'énergie peut être une distribution 
de Boltzmann correspondant à une température différente de celle du 
réseau. Comme nous le verrons, dans ce cas la formule de Casimir et 
Du Pré pour la susceptibilité complexe est valable. Mais elle est égale- 
ment valable dans certains autres cas, et en tout cas la notion de tem- 
pérature de spin n’a pas le contenu physique qu’on lui attribue généra- 
ment, elle est formelle. 

Bijl (f) a fait à propos de la théorie de Van Vleck des remarques” 
analogues : dans cette théorie, dit-il, le rôle des interactions spin-spin! 
dans le phénomène de relaxation est considéré comme négligeable, 
mais en même temps les interactions spin-spin sont supposées assez. 
intenses pour maintenir le système de spins en équilibre interne (cer 


.qui est l’idée fondamentale de la théorie thermodynamique). 


Remarquons enfin que la notion de température n’est définie rigou- 
reusement que pour un système en équilibre. En dehors de l’équilibre,w 
il ne s’agit que d'une extension de la notion de température ; on connaît 
de nombreux cas où cette extension est légitime, mais en l’absencew 
d'une théorie générale de la relaxation on ne peut affirmer a priori 
qu'elle sera valable dans tel ou tel cas particulier. 


\ N à 


4. — Interprétation proposée des résultats cités au $ 2. 


Des résultats obtenus au $ 3a, on peut déduire une expression de la … 
susceptibilité complexe qui généralise les résultats de Kronig (#). 
Supposons d’abord que M soit vecteur propre de A : 


AM—=—!M. (19) 


On porte cette équation dans (11) et on porte l'équation obtenue dans 4 


UNE AN CR eo 

PE ME + Ju (M, M). (20) t 

On obtient : + 
4 3 Ms in | LS 

x —= (nombre de spins par cm°) ST 1 jui (21). 


(] 
Rbssntx 
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En réalité la susceptibilité 4 que nous avons calculée n’est pas la sus- 
ceptibilité totale; c'est seulement la susceptibilité paramagnétique. 
Nous la désignerons par 7 — 4., 4. désignant la susceptibilité adiaba- 
- tique, c'est-à-dire la susceptibilité pour une fréquence très supérieure 

à 1/7. Le second membre de (21) contient de même la susceptibilité 
statique paramagnétique (formule de Langevin) : 


St (22) 


Xo — X. —= (nombre de spins par cm?) ST 


/ 1 
bee Ka) rue (23) 


C'est la formule de Casimir et Du Pré, obtenue avec des hypothèses 
moins restrictives que celles de ces auteurs. De plus, la formule (19) 
» permet de calculer directement le temps de relaxation en fonction des 
probabilités de transition, alors que Casimir et Du Pré expriment ce 
temps en fonction du coefficient «, qui n’est pas directement acces- 
 sible. Gorter (?) a cependant calculé « et Cx en fonction des probabi- 
” lités de transition, éléments de la matrice A. Le résultat est la for- 
mule (11.54) dont on a montré au chapitre IT (sans utiliser la notion de 
température de spin) qu’elle donne bien le temps de relaxation, au sens 
| précis du terme, lorsqu'il intervient un seul temps de relaxation. Mais 
Le façon dont elle est obtenue ne permet de rien dire sur ce qui se passe 
quand il n’y a pas de température de spin, et à plus forte raison dans 
4 le cas, que nous allons examiner maintenant, où il intervient plusieurs 
temps de relaxation. 
Ce dernier fait s'exprime ainsi : M n’est pas vecteur propre de A. 
Soit V; les vecteurs propres orthonormés et 7; les temps de relaxation : 


M=Y%{M, V;)Vi (24), 
k. AVi=— = Vi. (25) 
| On en déduit, comme ci-dessus : 
a 
= Pi 
SEE lot 28 Prop (26) | 
avec : 
M, Vi \ 
= . pi 1 (27) 


. (noter que (M, 1) — 0). 
* Les formules (24) à (27) permettent en principe de calculer la sus- 
- ceptibilité complexe en fonction de la fréquence, lorsqu’on connaît les 
À probabilités de transition et, inversement, de calculer les probabilités 


av 


fait il y a des écarts par rapport à la théorie de Casimir et Du Pré. 


0 LE 
vénjà rie 
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de transition à partir des valeurs de Z'(w) et X”(w), mesurées avec pré- 
sision. En fait, il n’y a pas, semble-t-1l, de corps pour lequel on dispose 
à la fois des valeurs théoriques des probabilités de transition (commé 
celles calculées par Van Vleck pour les aluns de titane et de chrome) 
et de mesures précises de XL’ et Ÿ”’ en fonction de la fréquence (les résulk 
tats les plus détaillés semblent être ceux publiés par Benzie et Cooke 
sur l’alun de fer). 
Cependant, on peut expliquer qualitativement un certain nombre de 
faits cités au $ 2, en utilisant les analogies existant entre la relaxation 
paramagnétique et la relaxation quadrupolaire des noyaux. En effet, 
d’après Van Vleck, l’hamiltonien qui représente les interactions spin- 
milieu est une forme quadratique des composantes du spin, de même 
que interaction quadrupolaire. Ceci du moins pour les aluns, où l'ion 
paramagnétique est entouré de 6 molécules d'eau formant un octaëdre 
régulier. La matrice A des probabilités de transition dues à cette inter- 
action, est donc analogue à la matrice des probibilités de transition, 
dues aux interactions quadrupolaires, qui a été étudiée au chapitre IE 
Quand l'énergie magnétique est faible devant l'énergie cristalline, 
les différences d'énergie entre les niveaux dépendent linéairement du 


champ H, : 


AB, AE CHE (28) 
Les éléments de A, qui sont proportionnels à (AK;;)?, varient donc des 
façon compliquée avec H,, les vecteurs propres de A aussi, et il est très” 
possible que les vecteurs propres varient de façon à augmenter le poids 
des temps de relaxation les plus longs. Quand l'énergie magnétique 
est grande devant l'énergie cristalline, le premier terme (28) est” 
négligeable, tous les éléments de À varient de la même façon ; les vec 
teurs propres de À ne changent plus, les poids non plus, donc le temps 
de relaxation moyen se met à décroître. nn 
Ainsi peut s'expliquer le fait observé, par Gorter et al., que le temps 
de relaxation moyen est une fonction d’abord croissante, puis décrois- 
sante de H, ($ 2b). ; 
Cette variation des poids peut également contribuer à expliquer la 
différence entre temps de relaxation moyen et temps de saturation, et le. 
fait que les écarts par rapport à la théorie de Casimir et Du Pré crois 
sent avec le champ. ; 
Il'est clair toutefois que la variation des poids ne suffit pas à expli- 
quer tous les phénomènes cités au $ 2; en particulier le fait que les. 
résultats ne sont pas reproductibles d’un échantillon à un autre est sûre-" 
ment dû au rôle des impuretés. Cependant, nous avons montré que les 
impuretés ne peuvent tout expliquer, et que même dans un cristal par | 


1 \ 


| LATE 
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BIBLIOGRAPHIE, 


INTRODUCTION 


La largeur des raies Raman a été étudiée pour la première fois par 
Langseth (21) en 1931. Placzek (31), en 1934, dans un article capital, 
sur la diffusion de la lumière, fait le point de la question et étudie 
théoriquement les structures de raies de diffusion Rayleigh de liquides: 
et de gaz et des raies Raman de liquides. Pour ces dernières, il fournits 
quelques indications sur les causes d’élargissement ou de structure; 
sans pouvoir fixer la contribution du processus de diffusion à cet. 
élargissement. i 

À partir de cette date, un certain nombre d'expérimentateurs s'inté— 
ressent à la question : Langseth (22), Bhagavantam (3), Menzies (25); 
Giulotto (15), Rank (33), Stérta (39°. La plupart ont étudié plus spécia= 
lement le tétrachlorure de carbone pour lequel ils obtiennent des résul= 
‘ tats expérimentaux très voisins, sans qu'il paraisse y avoir de progres 

marquants. 

Les interprétations théoriques sont difficiles. On peut recourir à des 
. études de Rousset (37), sur l’effet Cabannes-Daure (1935); Kohl- 

rausch (18), en 1938, reprend et condense les développements de. 
Placzek ; Bhagavantam (3), en 1940, les réduit encore plus. Enfin, en 
19/49- 1940, LR ses deux ouvrages sur les spectres infra-rouge et. 
Raman, Herzberg (16) fait une étude approfondie des gaz, et c’est à 
lui que nous nous référerons principalement dans notre travail. 

Depuis, les spectres de Welsh et de ses collaborateurs, obtenus par. 
voie photographique (4r) (52), ont marqué un progrès important en 
mettant en évidence des structures. | 

Pour éliminer les photométries délicates nécessaires à la mesure cor 
recte des largeurs ou à l'analyse des raies complexes, nous avons: 
renoncé systématiquement aux poses photographiques, ce qui nous a. 


 : 
cu 
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ne : > se 5 , È 
- conduit à utiliser et à développer une technique spectrôscopique nou- 
" velle. 


… Nous présenterons dans une première partie de ce mémoire le mon- 
À / Le: 
 tage que nous avons réalisé. 


taux que nous avons obtenus et nous tenterons de les expliquer. 


7% PREMIÈRE PARTIE 


Montage. 


Parmi les travaux qui ont été publiés sur la diffusion de la lumiére, 
l'Ecole française. sous l'impulsion de J. Cabannes, s’est taillé une place 
de choix; c’est elle qui a répandu l'usage de spectrograplies très lumi- 
_neux. Ces appareils, d’abord munis d’un objectit de chambre très 
“ouvert (jusqu'à f/0,7), furent ensuite construits avec des prismes de 
très grandes dimensions (jusqu’à 4o cm d’arête) pour conserver une 
dispersion linéaire convenable. Le plus remarquable à ce point de vue 
est le grand spectrographe dit du « Palais de la Découverte » (ouver- 
> ture 1,9, dispersion 20 à 25 À mm). Pour une telle dispersion, le grain 
des plaques de l’ordre de 10, limite à 20 000 la résolution photogra- 
… phique ; les mesures de fréquences ou les études de structures nécessi- 
“tant des résolutions supérieures, c'est-à-dire des spectrographes plus 
= dispersifs donc moins ouverts, conduisent à des temps de pose généra- 
ï lement prohibitifs. Mais, récemment, une étude plus fine des méthodes 
« d'obtention de spectres a permis la réalisation de spectrographes à la 
fois dispersifs et ouverts (6). En effet, le spectrographe à prisme ou à 
“réseau est un appareil dont l'objectif de chambre a habituellement une 


» de chambre cylindrique, on peut associer une bonne dispersion linéaire 
(objectif peu ouvert dans sa direction), à une bonne ouverture (dans 
une direction orthogonale). Ceci a pour conséquence de diminuer la 
longueur de l’image monochromatique de la fente d'entrée et permet 
- d'utiliser une fente d’entrée plus haute (ce qui était sans intérêt avec 
les optiques de révolution). 
“ Les méthodes précédentes faisaient app2l à la plaque photographi- 
que ; depuis 1940 les procédés d’enregistrements électroniques par cel- 
\lule ont fait de grands progrès. Les résultats fondamentaux de leur 
étude sont que le spectromètre enregistreur à prisme ou à réseau est 


“nelle à la résolution (17). Cette luminosité est liée aux dimensions des 
prismes ou du réseau et non aux ouvertures des objectifs. 


‘symétrie de révolution que n’a pas le prisme ; en utilisant une optique 


‘un appareil universel dont la luminosité est inversement proportion- 


Dans une seconde partie, nous donnerons les résultats expérimen-. 


» ; : 4 Rire. 
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Les travaux de Dufour et Jacquinot (17) ont montré d'autre part 
l'intérêt de l’utilisation des interféromètres de Fabry-Perot enregis 
treurs. Chabbal a réalisé un spectromètre Fabry-Perot intégral (4). 

Nous avons utilisé d’abord un spectromètre à prismes enregistreur 
construit à partir d’un spectrographe existant, puis un ensemble mono= 
chromateur-interféromètre enregistreur. En même temps, nous avons 
cherché à améliorer les sources de lumière existantes. 4 


Le spectromètre à prismes enregistreur. 


Nous avons réalisé un spectromètre à prismes enregistreur à l’aide 
d’un spectrographe B3 de la S. G. O. ouvert à //8, en remplaçant le 
châssis photographique par un dispositif porte-fente. Le spectre étant 
plan, la fente est déplacée dans ce plan parallèlementà la direction de 
dispersion, à l’aide d’une vis micrométrique. Pour tenir compte de la 
courbure des raies et ne pas perdre sur le produit de la luminosité par 
la résolution, nous avons utilisé une fente de sortie courbe qui n’est 
adaptée que dans un petit domaine du spectres 
Nous avons adjoint aux fentes d'entrée et de 
sortie des bagues munies de vernier permettant 
de les faire tourner dans leurs plans pour les 
rendre parallèles aux arêtes des prismées. Ce 
réglage difficile pour le spectrographe est 
beaucoup plus aisé et peut être très précis dans 
le cas du spectromètre. Le montage oique 
classique; nous signalons seulement que le 
récepteur utilisé qui est une cellule à multiplis 
cateurs d'électrons est en position fixe dans un 
boîte refroidie et qu’une lentille fixée à la boîte 
forme sur cette cellule l'image de l'objectif de. 
chambre. Pour relier le déplacement du papier 
de l’enregistreur à celui de la fente de sortie, 
Fruhling (14) utilisait des moteurs du type 
«transmetteur d'ordres ». Nous nous sommes 

Fig. 1. contentés d’un ensemble de deux moteurs syn= 
Cathode creuse à fer. chrones, l’un entraînant la vis, l’autre entraî- 
nant le papier de l’enregistreur ; pour faciliter le 

repérage et le contrôle, nous avons fixé un disque à contacts sur l'axe de 
la vis de façon à produire des «tops » sur l'enregistrement à chaque tour: 

Tous les réglages : tirage, orientation des fentes, etc., ont été faits 
par enregistrement en utilisant comme source de lumière, soit un ar@ 


à mercure, soit une cathode creuse à fer (fig. 1); le meilleur réglage 


est celui auquel correspond pour une résolution donnée, le maximum 
de hauteur sur l'enregistrement. k 
: 


% 
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Avec ce spectromètre, dont la dispersion est 55 em ‘/mm dans la 


2 $ à 
12 région des raies Stokes à 200 cm de 4 358 À, nous n’avons pas pu dépas- 
5 une résolvance de 20 000 avec des corps diffusant bien (fente de 
… sortie de 0,02 mm). Cette limitation est due à la mauvaise courbure de 
… la fente de sortie qui nous contraint à utiliser des hauteurs de fente 
F d'entrée assez faibles : 2 mm sur 20 mm possibles. 
E. On peut calculer le flux &’ transmis par un monochromateur à pris- 

- mes recevant un flux ® réparti dans une bande spectrale rectangu- 
 laire. 
54 - Dans ce calcul, nous précisons que par analogie avec les formules du 
prisme, les lettres sans accent correspondent à l'entrée du monochro- 
mateur, les lettres accentuées à la sortie. x 


G), brillance ou luminance énergétique de la bande spectrale pour 

- la longueur d’onde À, 

A}, largeur de la bande spectrale supposée rectangulaire, 

®, flux incident, ®' flux sortant, 

+, coefficient de transmission des pièces optiques, 

«, largeur angulaire (dans la direction de la dispersion) de la fente 
… d'entrée, mesurée du centre de la lentille collimatrice, , 

2 8, hauteur angulaire de la fente d'entrée, 

a, 6’, grandeurs analogues liées à la fente de sortie, 
:, angle d'incidence sur le prisme, Ve 
t’, angle d'émergence, . 
 H, hauteur du prisme, : 
4 à }, largeur de la fente d'entrée, exprimée en A, 
_ ÔX, largeur de la fente de sortie, 

_R, résolvance du monochromateur, DPE 
* Ro, résolvance intrinsèque du prisme, LÉ 
* Fet F’, distances focales des objectifs du collimateur et de cham 
- bre, | 
“ Let L’, largeur des pupilles d'entrée et de sortie du prisme. 


| 
“ Généralement l’objectif de chambre a un diamètre égal à la hauteur 
4 du prisme H et c’est lui, non le prisme, qui diaphragme le faisceau. e 
- Nous supposerons pour le calcul que 5. —Ô}’, ce qui signifie que les : 
» fentes d'entrée et de sortie sont conjuguées. 
Si; Me 
# À SE ou AN <Z ôÀ Ne 


e T 

>" Pi FA af = H°. , 
27 On peut écrire 5 Mi 
di! { 
dx 


; di 
HRELe Ch 
v+ De piges “ven 
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€ 
o 

LA 
4 


d'autre part : 
( AE = LE 
et: 


RSS dé 
Die RARE D . GE 


& 


, . . ñ : > RES ; 
La résolution intrinsèque R, correspond à une largeur « égale au 
diamètre angulaire de la tache de diffraction due à la pupille.de sor- 

1167: 


s 


À SZ di’ Ro 
— d’où de NP 


Fe 
di ARE ah 


La résolvance de l’appareil est : 


À h Ô? 
Een or 
d’où : 
ÔÀ es, \ 
et : 
D —+,1,22. -B4X:) Rose 
On a TRUE Rio 
Si : 
à Dre 
A A Ro AÀ = 0} 4 + 
La AX qui interviendra sera limitée à ôX\ — à} nd 
’ T az R { : 
D = +,1,22 - Bd? — H9 % 
A 4 h R; ï % 


SN s . È + 
ces formules différent peu de celles que l'on obtiendrait avec des diä=- 
phragmes rectangulaires. On voit que dans les deux cas : .L' 44 


L à ê 
P, R ?, R° + Ÿ 
DEN . ou 5, . 4 
\ \ er) 


sont des constantes. Le spectromètre et le monochromateur à fentes L 
enregistreurs sont des appareils universels qui peuvent fonctionner à. 


, la résolution. que l’on désire, ce qui a été signalé par Jacquinot et L 
Dufour (17). Re 4 
sue É 

L’interféromètre de Fabry-Perot caregistreur. “4 


IT est constitué par deux miroirs M, et M, plans parallèles de fac- 
_ teurs de réflexion R, et R2, de facteurs de transmission T; et T, et de” 
facteurs d'absorption A, et A, pour les intensités. On admet que : 


HR —=R: RSS A, = AL—A, 


* 


me oder ériben à 
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- avec R+T +A—:. Ces grandeurs dépendent de y, nombre d'ondes 
de la lumière analysée par l’appareil. 

IL est conmode de considér-r l'angle + —2#v5 différence de phase 
entre deux rayons émergents de même origine, avec à — 2ne cos 1. 


 _e, distance entre les lames, 
2 n, indice de la substance.se trouvant entre les lames, 


# :, angle d'observation rapporté à la normale commune aux deux 
“ miroirs. 


2 
PE 


Dans ces conditions, la répartition des intensités dans la figure d'in- 
terférences (anneaux à l’infini) est donnée par : 


NOR CRT Re 
H(#)= Do =)  ——.., avec 


2 , Re 2 4 
Les maxima sont donnés par [(e)y — I: —) et correspondent à 


\ 


cEne , PEU 2 1 
Les minima sont donnés par K(&)n = lo( | He 7 et PORTA DES 


“dent à 2 — (24 + 1)r. 


a 1f T , 2 ; k 
—…. Onappelle transparence ® de l’étalon 5 — = (5) . Les défini- 


tions du contraste sont nombreuses; celle que l’on admet communé- 


on peut définir la largeur des pics à mi-hauteur, 1/2, soit 209,4, ou à 


hauteur moyenne (1; + 1,)/2, soit 285#2. On appelle finesse réflectrice, 


2T 2T NEA 2H 2T 


La figure 2 donne, en coordonnées semi-logarithmiques, la valeur de la 
finesse en fonction du coefficient de réflexion R. Pour R— 0,17. Nr n’a 


plus de sens, par contre Nf tend vers 2 si R tend vers o. 

» Pour déterminer la résolvance réflectrice d’un étalon, on peut 
| remarquer que si 6 — 2nvd, Ap — 27A vd ; autrement dit, on peut gra- 
duer la courbe I(o) en nombres d'ondes, l'intervalle 2r entre deux 


- 1 
1 1 : VO — £ — Ay=—= =="'et 
axima successifs correspond ATATAVO— 27 : pour L 0, es. 


1 fs pis 
s’il y a un gaz entre les deux lames x # 1, Av = 5 Av est l'intervalle 


Ann. de Phys., 13° série, t. 8 (Mai-Juin 1958). 25 


Î 
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mt DS à : E xD “ 


spectral libre, _ est l'intervalle spectral résolvant (tenant compte seu- 
R « 


. V 
lement du facteur de réflexion). La résolvance ré/lectrice est Nr : 


La finesse réflectrice Na est liée aux coefficients de réflexion des 
couches diélectriques déposées sur les lames. Il convient de définir 


N.A 
501 
20 
1P| 
: 
De 
1 
* Ve : 
E. 
\ + 
ne 
È À 
’ 
% 
Ÿ 02 04 06 0,8 R 3 
Fig. 2. — Finesse réflectrice en fonction du coefficient de réflexion. 


2 


une finesse résolvante N qui sera liée aux propriétés résolvantes de. 
l'appareil. 


Av >: 
général N-Nx. Ceci est dû à deux causes principales : le mauvais 
réglage du parallélisme des deux miroirs et le défaut de planéité des 


lames ; c’est généralement la deuxième qui est la plus importante. Il 


S1ov est l'intervalle spectral résolu par l'appareil, on pose N — 


apparaîtra, à la place du défaut, une variation d'épaisseur de à laquelle 


de Ne F . M 1: 8 
correspondra ov=— y——. Ceci limite la finesse résolvante à = —=-——". 

e dv 2envDe | 
I 0 . °: à. 
— , la limite de 
Yp SR 
la finesse résolvante est Ê . Pour contrôler la planéité des lames, on 


CS TER D or 3 À 
Si le défaut exprimé en longueur d'onde est de — 3 = 


pourra, par exemple, réaliser un coin d’air avec les deux lames inter- 
férométriques métallisées et observer des franges en lumière mono: 


‘ | 
4 


| RE RS 


MeV nes si Te + NAS 
À 
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3 


chromatique qui matérialisent la topographie de leur surface. Un défaut 
de planéité se manifestera par la déformation des franges rectilignes et 
parallèles. Si le rapport de l'intervalle entre deux franges à la flèche 
d’une frange est g, on dira que les lames sont planes à 1/2q. Pour la 
mise en place des lames, nous avons utilisé deux types de montures : 
… l'une classique, avec des cales de silice (que l’on ajuste en les usant 
avec un peu de rouge d'Angleterre) et des ressorts qui pressent légère- 
ment sur les lames à l'aplomb des cales; nous disposions de cales de: 
0,5, 0,4 et 1,16 mm; 

: l’autre du type employé à Bellevue, dit à cales composées (9). Cette 
dernière monture a été pourvue d’une cuve étanche avec réglages exté- 
rieurs par joints Wilson, elle est analogue à la cuve décrite par Adams 
et Burns (1) (il est important de couper la propagation de la chaleur 
par la tige du joint en intercalant sur cette tige un intermédiaire non 
conducteur). Le système permet des réglages fins; on peut à tout. 


instant réaliser le parallélisme sur une tache centrale (par variation de: 
la pression du gaz contenu dans la cuve) pour laquelle on a le maxi- 
mum de sensibilité, ce qui est difficile autrement. La cuve étanche est 
E 


unie d’une circulation d’eau, elle est montée sur deux axes de rotation 
drihogonaux perpendiculaires à l’axe de révolution de l’interféromètre 
(fig. 3). On peut donc, par manœuvre de la cuve, centrer l’image des. 
anneaux sur un point déterminé du plan focal de la lentille projetante. 
s Pour utiliser le Fabry-Perot en enregistreur, il faudra envoyer l’éner- 
gie lumineuse comprise dans l'intervalle spectral résolvant sur un ! 
récepteur et faire varier la position de cet intervalle dans le spectre à 
étudier. Pour cela nous disposons de deux moyens : la variation de 
l'indice du gaz baignant l’étalon ou la variation de la distance e entre 


Il 


: : ne” : L LA RENTE 
les deux lames. En effet, si nous différentions légalité 2ne—= , 1l vient 


: Je 


. ÿ = - 3 

ane + 2eon — — — k ee ; Si nous examinons ce qui se passe pour une 
dl V= 

raie vo, en produisant une variation d’ordre Ak — 1, nous aurons balayé 
entièrement l'intervalle spectral libre. 


dù 


m 


; M 
» Variation d'indice. — En faisant varier l’indice seul, 2eon — a 


k, 


our balayer l'intervalle spectral libre A4 — 1, ces deux relations nous 


Lu 


donnent la limite inférieure de variation d'indice nécessaire An ee : 
Le tableau I donne pour différents gaz, dans les conditions normales, 
pour / 358 À, la valeur de (n— 1) et les températures d'ébullition sous 
pression normale. On en déduit qu'avec les gaz les plus réfringents 
utilisables, on ne pourra balayer un ordre par variation de pression 


3 I TANT : | 
e zéro à 1 atmosphère que pour € > ni)? c’est-à-dire environ 


» 10—2 em. Nous admettrons, ce qui est raisonnable, que les variations 


. . = 2 / 
lindice sont proportionnelles aux variations de pression. L’étalonnage 
pi 
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TABLEAU Î 
2 | 

Gaz (n — 1).104 pour 4 358 A te 0C 
C:H0 II IQ à 
4 . Ne on, 
GHCIÉS RTE TS ne . 
CF:CL (fréon 12) . 
CECI, è POSE te 24,1 


Fig. 3. — Photographie de la cuve à interféromètre 
à réglages extérieurs. 


de l'enregistr 
d'onde. Pend 


\ 


ement pourra se faire en nombre d’ondes ou en longueur 
ant le passage d’une bande comprise dans l'intervall 
spectral libre, k est constant : 


ane = 


donne 
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l'étalonnage en longueurs d'onde est linéaire par rapport aux indices. 
La variation de longueur d'onde transmise obtenue par variation de 
‘pression est indépendante de e. Par suite, lorsque plusieurs interfé- 
romètres sont soumis aux mêmes variations de pression du même gaz 
après avoir été mis en phase, la phase commune est conservée, ce qui 
a été étudié par Chabbal. 

On voit ainsi l'intérêt du balayage de pression et aussi les limites 


? Tagzeau II 


Pour = 23 000 cm !. 


3 4 | 11,6 s 


16,7 TS 4,32 
I 380 1 840 5 130 
7-6 5.7 1 06 
10 25 50 10 25 50 10 25 50 
FOTO 0 00:22 Ma 20 UM OS MO-25 0.430, 170708 
TO, GPL -810| 1470 CMOS ME EME Te) 


AY intervalle spectral libre, 


2 
E pe —=(n — 1) minimum d’un gaz permettant le balayage, 
26Vo ÿ 
” y intervalle spectral résolvant. 
À D —. rayon angulaire du trou analyseur vu de la lentille proje- 
“hi £Vo 


tant les anneaux. 


= Les épaisseurs choisits correspondent à celles des cales que nous 
yions à notre disposition. | 
| . . 1, . 

Variation d'épaisseur. — Pour faire varier l'épaisseur seule, il 
xiste plusieurs procédés : 
_ 1) DILATATION THERMIQUE DE BARREAUX MÉTALLIQUES. — L allongement 
st donné par A/—/;kAt (k étant le coefficient de dilatation linéaire 
du barreau). Les variations de longueur souhaitables pour | exploration 


Papplication du procédé. Le tableau II donne pour différentes finesses 


4 
LE É L 
5 VEUSS 
» Le er ill 
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d’une bande avec l’interféromètre sont de l’ordre de 10—* cm ; pour les 
obtenir, Æ étant de l’ordre de 10-5, il faut que le produit /çAf soit de 
l’ordre de 10; pour un barreau de 
quelques centimètres de longueur, la 
variation de température nécessaire 
sera de l’ordre de quelques degrés. Il 
est assez difficile de réaliser une varia- 
tion continue de température d’un 
barreau obéissant à une loi. Lyot (23) 
a utilisé une variation de température 
dans l’ajustement de son filtre, il ne 
semble pas pratique de mettre en œur- 
vre une technique analogue, et, pour 
l'instant, nous considérerons les varia- 
tions d’épaisseurs dues à la tempéra- 
ture comme des phénomènes parasites. 


Fig. 4. — Cycle de magnéto- 2) MAGNÉTOSTRICTION. — Lorsqu'on 
striction du nickel (d’après fait varier de o à B l’induction dans 
Rappeneau). un métal ou un alliage ferromagné- 

tique, les échantillons se raccourcis- 
s Al B 87 
L Ce ee € 
sent. Rocard (36) donne par exemple pour le nickel 10 T = (5) \ 


Nous avons réalisé des ciréuits magnétiques sans entrefer (fig. 6) ; su 
le noyau cylindrique est disposée une bobine de fil de cuivre émaillé de 
4oo tours environ qui sert à créer le champ 
inducteur. Pour étudier systématiquement 
les variations de longueur A/, nous avons 
réalisé un dispositif pour l’examen d’an- 
neaux de Newton; les glaces de Newton 
étaient métallisées, l’une la glace inférieure, 
liée à la partie mobile du circuit magnéti- 
que est opaque, l’autre, la glace supérieure, 
liée à la base fixe du circuit magnétique a 
un coefficient de réflexion de 0,85; les 
anneaux noirs par réflexion sont très fins, 
ce qui facilite l’étude des faibles variations 
d'épaisseur. Nous avons étudié des échantil- 1 
lons de nickel et d’anhyster D. Û 15 à. 

600 ampères-tours appliqués à l’échantil- Fe PU me 
lon de nickel non recuit, mesurant 10,7 em ne Lu Us méchel 
et préalablement désaimanté, ont produit ; 


De \ striction, en particulié 
une variation de longueur maximum de pour l’anhyster D. 3 


8 ordres (x —/ 561 À). La figure 4 repré- “4 
sente un cycle obtenu par Mme Rappeneau avec un fil de nickel 
Il semble difficile d'utiliser la magnétostriction du nickel pour fair 


\ OR 


mmssinumesssmmse mens. 
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cs “ 


… varier l’épaisseur d’un interféromètre à cause des inversions et de 


Gt 


… l’hystérésis (malgré l'importance de la variation de longueur obser- 


… vée). , 

Dufour (7) (9) avait déjà essayé l'anhyster D. Nous avons réalisé des 
« pots » fermés, la hauteur du « pot » est de 5cm (fig. 5), le tore en U 
- indiqué a pour but d'éliminer par compensation la dilatation thermique. 
— En chauffant légèrement l'extérieur du « pot » on pourrait même 
% l’annuler complètement. 


Nous avons réussi, en opérant par différence, à obtenir la certitude 


cs 

2 

G 
A 


» que le cycle ne présentait pas de point d’inversion et était très fin. Sa 
largeur était inférieure à nos erreurs de mesure. | 
. . , 4 x ? 
- Pour cela, le courant maximum dans la bobine étant 15, on part d’un 


inverse pour — [, —Iyet — I, etc., le cycle est ainsi tracé par réfé- 
- rence à lu. | 

Pour 100 ampères-tours on obtient une variation d'épaisseur corres- 
… pondant à 1,2 ordre et on atteint presque la saturation (fig. 6). 

_ Ce matériau donne des variations de longueur analogues à celles que 


qui peut être précieux. \ 
à 3) Errer PiÉZo-ÉLECTRIQUE INVERSE. — Cet effet correspond à la modi- 
 fication des dimensions d’un cristal piézo-électrique sous | influence d’un 
* champ électrostatique. Il a été étudié pour le quartz par Ny-Tsi-Ze (30). 
Les tensions nécessaires pour produire des variations A correspondant à 
> un ordre sont assez importantes, environ 10 000 V dans lés meilleures 
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conditions. Le sel de Seignette présente un effet plus important mais il 
est très capricieux au voisinage de la température ambiante. 
Nous avons essayé le titanate de baryum (12) sous forme de cérazs 
mique piézo-électrique. Il n’a pas été possible de connaître exactement » 
les modalités de préparation du produit utibsé. | 42 
Le premier échantillon, un disque plan de céramique, diamètre 
ho mm, argenté sur deux faces (sur 36 mm de diamètre), a été soumis” 
4 une différence de potentiel AV entre les deux faces argentées, en - 
même temps qu’on a contrôlé, par l'observation des anneaux de Newton,” 
la variation de son épaisseur. ? 
Nous avons obtenu d’abord 4 ordres pour 350 V appliqués. Lorsque” 
nous avons repris les mesures avec d’autres échantillons, il a été impos-. 
sible d'obtenir mieux qu’un ordre pour 2 800 V. La différence est sans 
doute liée à des modifications des procédés de fabrication. Pour accro" 
tre l'effet, nous avons utilisé des cales tubulaires; pour un cylindre 


AR Al x 
R—=—57, avec R rayon, l longueur du cylindre, 


et s coefficient de Poisson du matériau qui le constitue ; pour un 


qui se déforme, 


l RUE : ; 
tube & nu , avec e épaisseur du tube. Pour 5—0,4, {= 10 mm, 


e—2 mm, il vient A{— 12,5 4e; on est loin d'obtenir ce gain pour” 
plusieurs raisons : les procédés de fabrication, dune les propriétés des” 
deux échantillons, sont différents ; en les supposant identiques, la pres- 

sion appliquée sur les parties actives du tube est beaucoup plus grande. 
que celle appliquée sur le disque (avec notre montage), et cela suffit à 
diminuer l'effet. Pour régler cette question, il serait bon d'étudier un. 
monocristal de titanate de baryum ; ceux que nous avons à notre dispo 

sition sont trop petits pour que nous puissious les essayer. ï 


> + 
4) DÉFORMATIONS MÉGANIQUES. — Chabbal a étudié et utilisé une 
monture basée sur ce principe. x: 


5) DÉFORMATIONS ÉLECTROMÉCANIQUES. — Nous avons cummencé des 


essais basés sur l’action de pressions électrostatiques sur des lames de” 


ressort. 4 


Parmi tous ces procédés, celui utilisé par Chabbal et les procédés 
électrostatiques nous semblent les plus intére-sants. Ils sont utilisables” 
pour produire des variations d'épaisseur linéaires en foncticn du temps” 
et nes nt pas liés à des dégagements de chaleur importants; les procé=| 
dés électrostatiques sont particulièrement adaptés à ‘des associalions \ 
d’interféromètres. | \Æ 
Ÿ 

Montage de l’interféromètre enregistreur (|). Dans un montage 
d'interféromètre enregistreur avec une source de petites dimensions et. 


0 
(*} Dans ce travail, nous admettons que deux faisceaux sont adaptés" 
lorsque leurs étendues géométriques sont égales. £ 


L'étendue géométrique est définie, si les faisceaux sont peu ouverts, 
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“ 


un trou analyseur, c'est l’interféromètre qui impose la structure du 
_ faisceau. 


= L'étendue géométrique résolvante & du Fabry-Perot est SQ : S étant 


+ la surface de la pupille de sortie du système projetant les anneaux, 
À  O étant l'angle solide sous lequel est vu du centre de cette pupille le 
trou analyseur. Jacquinot (1) donne le rayon angulaire p de ce trou en 
204 considérant un anneau d’interférence LE se contracterait jusqu’ à De 


2 son bord externe serait à p —A/ — avec R5— 2Nuve 
É 2x \ 2TS - 
Q— — . d’où SG c 
R; Fr 


‘2 
. Cette étendue devra être identique à celle du faisceau dans la cuve à 
- diffusion de diamètre à, et de hauteur À : 


2 


AN 
(es 
, 4 2ST 


“lampe, soit ro cm environ. La valeur de à; est ainsi déterminée 
Lampe, : 
| pour : 


De, 


“ r, rayon utile des glaces de l’interféromètre : 


# 


‘ À ga 3247? 
4 à 1 Ro * 
pour ==. 10" ::, 
Ti 230) 
Ô4 —0,D cm. É 


rs , S1 et S: étant les sections de deux pupilles et [ la distance de ces 
BE 


é pupilles. 

* La définition de l'adaptation n'est pas tout à fait correcte lorsque les 

_ deux faisceaux ont des symétries différentes. Dm préfère, avec raison 
a 9 

d’ailleurs, considérer les étendues linéaires Ra bit Line deux directions 


- orthogonales. Sa définition est beaucoup plus A que la nôtre et beau- 
DOFE plus générale, mais elle est d’un maniement plus délicat. 
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Association monochromateur-interféromètre. — La figure d'interfé- 
rences donnée par un interféromètre n'est simple que dans le cas où il 
n’y a pas superposition d'ordres. Pour éviter cet effet, il faut séparer les 
diverses radiations constitutives de la lumière analysée et n'envoyersur 
l’interféromètre qu’une portion de spectre de largeur Av (intervalle 
spectral libre). Cette séparation sera effectuée par un monochromateur » 
qui peut être : 

un appareil à fentes, 

un filtre interférentiel, 

un autre interféromètre enregistreur. à 

L'association d’un interféromètre et d'un monochromateur à fentes 
pourra s’étudier de la façon suivante. ‘F0 

Nous avons vu que le flux sortant d’un monochromateur était donné 
pour : | 


À 
Rim Se AX 
par : 4 
d' #7. BAIXÈ" HE: L 
1 tr. 02 s ME . , -E 
g, 
pour : 4 
À 
Rom < A 
par : y Sa 
p' B:)2 Rom H 
Er D nas 
* (AY, largeur de la bande spectrale reçue par le monochromateur). 4 


Pour ne pas perdre de lumière quand on associe l’interféromètre au” 
monochromateur, on est évidemment conduit à réaliser des étendues” 
géométriques de faisceau égales pour les deux appareils. On prend géné. 
ralement le plan des lames comme homologue de celui de la fente (de. 
soriie ou d'entrée) et le trou analyseur comme homologue de la lentilles 
collimatrice du spectromètre ; si a’ et b' sont les dimensions de la fente” 


de sortie ka’ et kb’ seront les dimensions de la partie utile de l'inter-. 
féromètre. È 
n AR ere CRETE …$ 
L’étendue géométrique du monochromateur est & — 15 HB, celle. 
m # 
»* / \ \. 27 » CP w2 , < 
de l’interféromètre est SQ avec Q — 2; l'égalité des deux étendues” 
/ Or & 
permet de déterminer les dimensions utiles de l’interféromètre dans une. 
étude particulière : > 4 

27S Rom : 

Ro ee Rm H A 


: dx : : CARE 1 
Si nous appelons 7 la dispersion linéaire du monochromateur, on 
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peut écrire la résolution sous la forme R,, — __. ; l'égalité précédente 
devient : 
2rk?a'b' R Om , dx 
Mt 5 Cat 


(4 


b 2 EP SP PU TR 
avec = ; cette expression donne la valeur de 4 — (ee : ee é 
2T 


2] £ SUN \ 

En utilisant les valeurs Ron — 10°, Ro — 4.10*, a — 14,10 14N 
EH PRE 
F8 il vient E—T10! 

La largeur de la fente de sortie a’ est imposée par le spectre étudié, 
la hauteur est limitée par la construction de l'appareil. On peut avoir 
b'—1 cm, donc une hauteur d’étalon de 10 cm, a’ n'excède généra- 
lement pas 2 mm, ce qui limite à 20 mm la largeur utilisable de 
l’étalon ; la surface utile est environ le quart de la surface totale. Pour 
obtenir un meilleur rendement, il faudrait renoncer aux fentes, ce qui. 


» ne serait possible que si les raies étudiées n’avaient pas de trop 


proches voisines. 

Il est important de remarquer que si nous ouvrons beaucoup les fen- 
tes, nous allons au-devant d’une difficulté assez grave : la diffusion 
par le verre des prismes. 

Supposons que le faisceau qui entre dans le spectromètre couvre lar- 
gement la lentille du collimateur. 

- Le flux entrant est : 
=; AX.ab < HL 


; x, Ro 
D EUR 


Une partie de ce flux sera focalisée à sa place dans le spectre, une autre 


partie sera diffusée (par le verre des prismes, en particulier) dans tou- 
tes les directions ; si la fente de sortie a des dimensions a'b”, quelle 


que soit sa position, le flux diffusé qui en sort est : 


: pG3; Axaba’b'HL 


p F2 


p est un facteur de proportionnalité. k 
Ce flux est proportionnel à aa’, donc inversement proportionnel au 


* carré de la résolution, si les fentes sont homologues ; on peut l'écrire : 


ANT 
TES 7e 


P 


| Par la fente de sortie du spectrographe passeront le flux calculé plus 
haut ®! et un flux parasite #, ; le rapport des deux flux sera : 


DD, = AR; 
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h est un nouveau facteur de proportionnalité ; le contraste de la raie 
sera d'autant plus grand que R sera plus grand tant que R; < 2/54. 
© : FR He 
Pour R; > À/5Xx on a d proportionnel As PP, —10cte. 
Ms 

On ne pourra plus accroître le contraste; cette impossibilité est liée 
à la conception de l'appareil. 

On utiliserait beaucoup mieux la masse de verre en focalisant entre 


les prismes, ce qui reviendrait à réaliser un monochromateur multiple. 


Dans ce cas, il est bien connu que les diffusions successives sont de 
plus en plus faibles ; le contraste est nettement amélioré et la perte 
de lumière due essentiellement à l'absorption par les lentilles est rela- 
tivement peu importante. Il est donc nécessaire si l’on veut profiter de 


Fig. 7. — Disposition générale du montage. 


toute l'étendue du spectromètre d'utiliser un monochromateur auxi- 
liaire ou un filtre. 

Un réseau ne donnerait pas le même phénomène. Malheureusement, 
nous n'avons pas pu utiliser de monochromateur à réseau. 

L'égalité des étendues géométriques des faisceaux nous donne les 
conditions essentielles au bon fonctionnement du montage, mais elle 
ne renseigne pas sur la manière pratique de le réaliser. ? 

La figure 7 donne la disposition générale du montage : C. lentille 
collimatrice du monochromateur ; a et b, dimensions linéaires de la 
fente d'entrée de ce monochromateur ; L, lentille ou. éventuellement 
objectif à mise au point fixe et à focale variable qui projette en K, un 
diaphragme À placé en C; L2, lentille projetant les auneaux dans son 
plan focal F ; E. étalon de Fabry-Perot; L,, lentille au foyer de laquelle 
se trouve la face de sortie de la cuve à diffus:on : L3, lentille de 
. champ projetant le fond de la cuve sur 1. 

Le calcul des focates et des dimensions convenables de ces lentilles 
est élémentaire, il n’est pas reproduit ici. 

Si l’on utilise un filtre interlérentiel comme monochromateur à la 
place du monochromateur à prismes, il faudra réaliser : 


À à bé 
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où l’on a Sz, surface du filtre. 
Sr, surface de l’étalon, 

Ror, résolvance de l’étalon, 
Ry>, résolvance du filtre. 

Pour : 


0 RE OTe A, 
] "5 


À 


Ror = 20 000 Re — 200 


On a : 


Le surface du filtre peut être 100 fois plus faible que celle de l’inter- 
féromètre. 
J Mais il est plus intéressant d'utiliser ce filtre comme second mono- 
…._ chromateur dans une association du type « monochromateur-filtre-inter- 
_ féromètre ». 

En effet, s'il réduit quelquefois un peu la bande passante du mono- 
chromateur, il permet d'ouvrir davantage les fentes et d'éliminer une 
_ partie de la diffusion par les prismes sans diminuer pour autant 


4 féromètre », à condition que ses dimensions soient au moins égales à 
celles déterminées plus haut. 
Nous avons fait réaliser deux filtres, un centré une raie Stokes à 
230 cm—! de 4 358 À, l’autre sur une raie Stokes à 4oo em— de / 358 À. 
Les enregistrements obtenus dans ces conditions sont sensiblement 


2 


me. 


l’étendue de faisceau de l’association « monochromateur à fentes-inter- 


e Meilleurs, mais il passe encore beaucoup de lumière due aux raies 


_ excitatrices. 
Nous avons étudié récemment l'interféromètre (11) dont les deux 
miroirs sont des filtres interférentiels. Le but de cette étude est l’élimi- 


Tagceau III 
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nation de la raie excitatrice. Tandis que dans Île cas précédent nous 
utilisions un filtre laissant passer la raie à analyser, nous utilisons 
maintenant deux filtres transparents pour la raie excitatrice, ce qui 
semble un peu paradoxal. Un filtre interférentiel peut être considéré 
comme un miroir dont le facteur de réflexion R présente un muni- 


A+B 
15 
10 -R20 
B 
A 
05 R =0,9 à 
. 
0 - = : 
g 
Fig. 8 — Construction de l’image théorique, en coordonnées I, », d’un 


ensemble de deux raies de même intensité, donnée par un interféromè- 


tre dont les miroirs sont des filtres interférentiels, pour R = 0,05 dans. 


la bande du filtre. 


mum pour un certain domaine de longueurs d’onde. Pour simplifier 
la question admettons une fonction rectangulaire pour la bande pas- 
sante du filtre et donnons le facteur de réflexion R d’un filtre et les 
caractéristiques C et N° d’un étalon utilisant deux filtres interférentiels 
comme miroirs. 148 

Envoyons deux radiations monochromatiques A et B, de même 


intensité I, sur un interféromètre dont les lames sont des filtres trans- 
parents pour B. Si la radiation A est extérieure à la bande passante 


commune de ces deux filtres et suffisamment proche de B pour que 
nous puissions négliger dans la figure d’interférence (I, +) le décalage 


Epnins  2e" 


. 


‘3 


» 


#4 


‘2 


À 


+ 


: 


ét ANNE TEE ERA RS Lou ‘RME L'on Cr'o6 x N À 
A dre 3 ul < TR 

sd NUE 

# LU 2 L 1 d & « 


44 + 


4 
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j * relatif des ordres successifs, nous obtiendrons les courbes suivantes : 

é (A) image de la radiation a" (B) image de B; (A + B) image de 
l’ensemble. Cette dernière image dans jé. cas Eos a un contraste voi- 
- sin de 2; la finesse de Damalise de A est conservée. Il y a, si l’on 
veut, fa contraste de finesse entre les i images des deux radiations 


* (fig. 8 et 9). 


pe R=005 - | 
d= | 
de, A : 
à 
< | ! 
pos R=0,9 
É fe 
Fig. 9. — Même courbe, avec R = o. 


D chicnce que nous avons faite visuellement avec deux filtres 


rm transparents pour 4 358 À donne des anneaux très flous : 
our la raie indigo et des anneaux fins pour la raïe verte. 
1 Avant de l'utiliser pour un enregistrement Raman, il convient de 


réaliser des filtres de bonne qualité à bande passante étroite, ayant le 


is d'absorption. 

î Dispositif d’enregistrement. — Le récepteur de flux est une cellule 
photoélectrique à 19 multplicateurs d’électrons du type Lallemant. 

k Les tensions nécessaires pour les dynodes sont prises aux bornes 
d'un potentiomètre alimenté par un générateur de tension continue 


stabilisée qui peut fournir au maximum 2920 V. 


un” 


: 

.s 
4 
' 


4 
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Nous avons étudié pour un flux constant la courbe d amplification de 
la cellule et corrélativement la variation du courant d’obscurité, en 
fonction de la tension d'alimentation. 


0 1 7) 3 tn 5 6 1 8 CRAN 


Fig. 10. — Etude d’une série de photomultiplicateurs, à flux lumineux 


constant et tension d'alimentation variable : facteur de multiplication M 
en fonction du courant de sortie. \ 


Pour comparer le multiplicateur à d’autres, nous avons utilisé la 
méthode appliquée à Bellevue : lorsqu'une cellule reçoit un flux D, les 
| courant de sortie est I et la fluctuation moyenne de ce courant est :;" 
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sil ele é Me 
À Fe . appelle 5 la sensibilité de la photocathode et M la multiplica- 
I=— Ms 
i— kMV5d 


» À tenant compte de la largeur de bande de l'appareil de mesure. 
+ De ces deux relations on tire : 


FIM et () = 


0 1 2 3 mn s 6 1 8 JU 
Fig. 11. — Etude d’une série de photomultiplicateurs, 
sensibilité « de la photocathode en fonction du courant de sortie. 


fonction de [, à flux constant, la courbe C) représente 6 (fig. 11-12). 

» Nous donnons ces courbes pour un certain nombre de tubes, pour un 
“flux sensiblement monochromatique, dans la région 0,44 pr. La sensibi- 
lité œcroît quand le courant de sortie décroît, d’une façon assez géné- 
“rale pour tous les tubes (ce qui confirme le fait que les multiplicateurs 
‘sont de meilleure qualité à faible régime). 

- On voit que la sensibilité des tubes Lallemant (#4) est bien meil- 
leure que celle des tubes RCA (5 # 1,25). Nous avons essayé avec 
Cojan deux multiplicateurs IP 28 et IP 2r. Nous avons mesuré les cou- 
“rants d'obscurité pour plusieurs tensions appliquées entre anode et 
Dlun. de Phys. 13 série, . 3 (Mai-Juin 1958). 26 


3; 
» L 4 
V2 406 NE 
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cathode avant et après percement du culot et isolement de la sortie 
d’anode. Les résultats sont consignés dans le tableau IV. 

Il faut reconnaître que le gain pour le multiplicateur IP 21 est 
exceptionnel, mais nous avons constaté que le tube devenait moins bon 
en quelques heures. Le courant d'obscurité double en une nuit par suite 


1 2 3 mr E 6 J 8 l 


Fig, 12. — Sensibilité « de deux tubes Lallemant. 


_ TaBcEau IV #% 
a 
Lobseurité XX 10—10 
Tube Tension Ampères Ci 
Volts 
Avant Après 
IP 28 re 765 27 29 
I 280 I 005 45 2355 
TR? I 190 860 Ë 4,2 204 
I 230 I 005 7) 150 


l 
d’un dépôt d'humidité sur le verre. Depuis peu, Cojan fait subir à ses: 
cellules le traitement précédent suivi d’une dessication permanente. 

Pour diminuer le courant d’obscurité, et par conséquent ses fluctua= 
tions, nous refroidissons la cellule ; dans ces conditions, les indications 
de l’appareil de mesure passent de 4,5.10-% V à o,1.10-%.V par varia-! 
tion de température de + 200 à — 269 ; malheureusement une étan- 
chéité douteuse de la boîte à cellule réduit l'isolement et limite à quel- 
ques jours la durée intéressante du refroidissement (fig. 13). | 

La courbe supérieure obtenue avec une autre échelle donne la réponse 
du multiplicateur à un flux constant pendant le refroidissement (cou- 
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27 ÿ 

tant d’obscurité déduit). L'expérience étant commencée juste au 

moment de la mise sous tension du multiplicateur, on note une légère 

décroissance de la sensi- 

bilité qui peut être impu- 

tée à la stabilisation des ms 

étages de multiplication. 
La liaison de la cellule 


: , . . 7 
à l'enregistreur continu : ET 


millivoltmètre enregis- 


treur du type Speedomax à 
(sensibilité o-10 mV,im- 
pédance d'entrée maxi- 5 


mum 10000 ohms), est 
obtenue par un adapta- 
teur d’impédances. Nous 
donnons le schéma du 


système qui est inspiré 3] 
de Miller (26) (fig. 14). 
… Les tubes utilisés sont 2 


des RV 12 P 2 000 pento- 


des, utilisés en triode ; ce 
ont des tubes militaires 


allemands dont le sup- F SUR ET 


/ 


port est scié pour amélio- 0 ra n Tièrs 
rer l'isolement de la 

grille Gi. Fig. 13. — Courbe de refroidissement 

” La résistance R; com- d’un photomultiplicateur. 


4 


C2 


Sortie  millivoltmèbre 
enregistreur 


DA 


Entrée anode 
photomultiplicateur 


Fig. 14. — Schéma de l'adaptateur d’impédances. 


: 
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mune äux deux cathodes introduit une contre-réaction importante. 
Etudions l'amplification du montage. 
Soit #, et 2 les parties variables du courant dans les deux tubes, 
avec S pente commune au point de fonctionnement. 


Va et Ve», parties variables de la tension appliquée aux deux gril: 

les G; et G>, | 
h—— SR (2 + 4), 

SRE > 
She? 
x —= SME: — SR;c 

SRx 
1 + 2SR&4 
1 + SRkx 


Lo — 1 E2SR4 AS MES 


. . I e 
ZE ——— € 1° 32e 
RE 1 + 2SRx% S CE 


Lu —=— 


1 
1 + SRE‘ 


SVes 


= 


eg 


Si SR, est grand : à + a —. : $ 
K 


Il apparaît une tension £ 


R, (5 + Fee sur la cathode 


Miss 


et entre les anodes : 
Ri(e ee he R:SVe: 


vs che 


l'amplification en volts du montage est R;S. L'amplification mesuré 
<St10,93 avec Fi — 2000 Q,9—1,9 x 1021. 

Le point de fonctionnement n ’est pas le point normal habituel (pont 
très faible). | 

On peut faire varier la pente en agissant sur la polarisation grille, 
qui peut être obtenu en modifiant la résistance de 200 kQ qui est à] 

. base de la chaîne potentiométrique de commande des grilles. | 

Le chauffage est réalisé par des accus et la source de haute tensio 
est constituée par une pile. 

La sensibilité de l’ensemble adaptateur d’ impédañce mille 
est de 1,3 X 1071? À par millimètre pour Rç=— 108 Q. Les fluctuatiot 
sont inférieures à 0,05 mV soit 1,25 mm correspondant à 1,6.10712? 2 
La dérive est de l’ordre de 2 mm en 24 heures avec R — 108 Q. 

Nous avons mis des capacités en paràllèle sur la résistance de gril 
de façon à pouvoir définir une constante de temps RC de l’ensemb 
millivoltmètre adaptateur. 2 


è 


La constante de temps utilisée est liée à l'intensité du signal : pour 
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Z + 
Ge 


signal faible (fluctuation relative importante), il est nécessaire d'aug- 
menter la constante de temps de l’enregistreur afin d'obtenir une courbe 
acceptable, par suite, il convient de diminuer la vitesse d’enregistre- 
ment. 

Nous prenons un peu arbitrairement comme durée nécessaire d’ana- 
lyse, que la limite inférieure du temps qui correspond au défilement de 
l'intervalle spectral résolvant soit trois fois la constante de temps RC. 
É Avec l’interféromètre enregistreur, e—0,4 mm, Ay— 12,5 Cet, 
vec N—25, 2v— 0,5 em-t, si RC—100 secondes, il. faudra 
100 X 3 X 25—7500 secondes pour balayer un ordre, soit environ 
2 heures. 


= 


Source de lumière. — La puissance de la lampe excitatrice est très 
importante en effet Raman, à cause 
de la petitesse du coefficient de diffu- 
sion; un certain nombre d'auteurs se 
sont penchés sur le problème, nous 
iterous l’article de Rank et McCart- 
ney (32), les travaux de Welsh (51), 
Wiegand (52), Menzies (équipement 
Hilger) ; en France Fruhling (13) et 
Valentin (47) (48) (49)- 
. Ces auteurs ont utilisé des lampes 
commerciales dans des conditions par- 
liculières ou comme Welsh ont été 
conduits à construire une lampe nou- 
elle. 
à En France on utilise habituellement 
a lampe à mercure type Bruhat dont 
ün modèle fonctionnant en courant 
ntinu à une puissance de 300 W et 
in modèle en courant alternatif a une 
jissance de 500 W environ. Fruhling 
lisait la lampe type 300 W refroidie 
par air et survoltée. Valentin a tenté de 
utiliser en régime d’impulsions. 
« Nous avons abordé ce problème en 
ous laissant guider par la constatation 
*périmentale suivante : la résistance Fig. 15. — Lampe à vapeur de 
ane lampe croît très vite avec sa tem- mercure démontable en 
rature de fonctionnement ; pour silice. 
teindre une puissance élevée avec une "> 
mpe à vapeur de mercure, il faut la refroidir énergiquement (13), 
as trop cependant, la lampe devenant instable ou ne s’amorçant pas si 
température est trop basse. 
4 
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Nous avons d’abord repris un essai de Jacquinot sur une lampe à 
mercure en silice, démontable (fig. 15), possédant une anode de fer 
(tube de fer servant de circulation d’eau), un tube à décharge entouré 
d’un réfrigérant et une cathode de mercure (ballon à moitié rempli de 
mercure). Elle fonctionne sous vide entretenu ; l’amorçage se fait par 
réchauffage du ballon, sous une légère pression d'argon, en haute fré. 
quence ou encore avec un amorceur à self. Cette lampe fonctionne ave 
des puissances de l’ordre de 1 500 W, mais présente le grave inconvé: 
nient d’une distillation continuelle du mercure de la cathode ver: 
l’anode (au bout d’une dizaine de minutes, un globule de mercure st 
détache de l’anode et vient danser dans le tube à décharge qui 
obture partiellement). Pour l’éviter, nous avons d’abord coudé le tube 
à décharge et disposé un serpentin sous l’anode, afin de conduire L 
mercure à la cathode sans passer par l’arc. & 

Nous avons ainsi construit plusieurs prototypes, d’abord en Pyrex 
puis en silice à cause de la plus grande résistance de cette substanc 
aux chocs thermiques. Nous avons réalisé d’abord des lampes scellées 
ce qui nous paraît maintenant une erreur, les problèmes technique 
posés dépassant les possibilités d’un laboratoire universitaire bier 
outillé. 3 

Le pompage est effectué de la manière habituelle sur un bâtien vert 
Pyrex comprenant une pompe à diffusion de mercure et un piège à ai 
liquide, le vide primaire est obtenu par l’intermédiaire d’une pompe“ 
palettes. La lampe est étuvée sous vide pendant quelques heures à 4509 

Le serpentin annexe est un élément fragile de la lampe. Nous avon: 
remarqué qu'il n’est plus nécessaire si le refroidissement de la cathod 
est suffisant, ce que l’on obtient facilement en l’entourant d’un réfrigé 
rant; en même temps la puissance maximum de la lampe à cathod 
totalement refroidie est augmentée (fig. 16). Avec une anode de covaï 
cuvette cylindrique de diamètre 50 mm, hauteur 25 mm, un tube” 
décharge de longueur 100 à 140 mm. et diamètre 10 mm, on peut fair 
fonctionner une telle lampe à 60 A, avec 6o à 70 V aux bornes; la puis 
sance dépensée dans la lampe est de l’ordre de 4 kW. L’amorçage d'un 
lampe construite de cette façon n’est pas facile. Nous avons adopté un 
solution industrielle. Nous utilisons un igniteur qui est un petit crayo 
de carbure de bore, substance qui n’est pas mouillée par le mercure 
lorsqu'il est porté instantanément à un potentiel positif le cham 
devient suffisant à l'extrémité de la pointe pour produire sur le mercur 
une tache cathodique qui s'entretient à condition que le potentit 
d’anode soit convenable. Le système électrique d’amorçage est essentiel 
lement constitué par un condensateur de 32 uF, 600 V que l’on déchar 
brutalement dans le circuit igniteur-cathode. Si la température del 
lampe et la tension continue appliquée entre anode et cathode sont sù 
fisantes, il y a amorçage. L'étude des conditions d’amorçage est fait 
dans la littérature (2). ‘4 
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a lampe à cathode entièrement refroidie présente l’avantage 
d émettre à bas régime (20 A, 4o V, environ) la raie 2 537 À très peu 
= renversée. Par contre cette lampe présente quelques inconvénients. 

É Utilisée à son régime de pointe, l'émission d’infra-rouge est très élevée 

les miroirs du montage la concentrent sur la cuve à diffusion en élevant 
Dose température. Malgré les précautions prises, avant et pendant le pom- 


Connexion anode 


Queusot pompage 


Anode covar 


Arc utile Circulation d’eau 


Cathode de mercure 


Connexion _igniteur Connexion cathode 


Fig. 16. — Lampe à vapeur de mercure scellée en silice. 

L page (nettoyage électrolytique des électrodes, étuvage, distillation sous 
vide du mercure, etc.), peut-être à cause d’une décomposition du verre 
sous l'influence de la décharge, le tube se recouvre d'un dépôt violacé 
qui devient rapidement très absorbant. Enfin utilisée à un régime 
moyen (1 500 W) elle a un rendement lumineux inférieur à celui de la 
lampe de la figure 15. 

: * Nous n'avons pas pu remédier au premier inconvénient. Nous avons 
_ diminué le dépôt absorbant en vidant de son mercure une lampe ayant 
| fonctionné quelques heures et en recommençant le pompage. Nous 


4 
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avons aussi noté une amélioration en introduisant, au cours du refroi- ! 
dissement, de l'hydrogène, à travers un tube de palladium, dans la. 
lampe à 1509 ; ensuite on continue Île pompage; il semble que | 
hydrogène adsorbé dans le tube à décharge, retarde la formation du 


Ft TT CARNET LPO 


Fig. 17. — Lampe à vapeur de mercure scellée en Pyrex. 


“composé violacé. Ce norrcissement à 
verre Pyrex spécial dans la fabr 
le rendement lumineux, nous av 
rant de cathode s'arrête à 10 m 
ment est suffisant pour arrêter 
leraient sans cela ver 


préoccupé Welsh qui a utilisé un 
ication de ses lampes. Pour améliorer 
ons réalisé des lampes dont le réfrigé- 
m au-dessus du mercure, le refroidisse- 
la majorité des atomes neutres qui disuül- 

s l’anode, sans abaisser trop la tension de vapeur … 
du mercure, ce qui diminuerait la conductance de l'arc. Ces lampes, à. 


S RAIES DE DIFFUSION -RAMAN DE LIQUIDES 
= , Z A * E “ CE. « ; ê. 


& 10 20 30 Amp. 


Fig. 18. — Caractéristiques d’une lampe en silice, 


téristiques comparées d’une lampe en silice 
d’un brûleur type Bruhat. Ù 
ne F r ay ” 


Poe © hr ‘ 


# 
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anode démontable, ont été utilisées en vide entretenu pour simplifier 
les nettoyages et les opérations de mise en route. 4 

Nous avons réalisé aussi des lampes en Pyrex (fig. 17), à cathode entiè- 
rement refroidie, moins coûteuses, mais plus fragiles, que l’on peut faire 


Fig. 20. — Raie 4358 À émise par 
une lampe en silice fonctionnant 
sous 1500 W. Raie enregistrée 
à l’interféromètre enregistreur, 
e=0,4 mm. 


= 
v 


fonctionner à 25 A, 45 V et qui présentent des performances analogues," 
à ce régime, à celle des lampes en silice correspondantes. 
Les durées de vie limitées, une centaine d’heures, des lampes scel= 
lées, sont dues à l’absence de four H. F.au 
laboratoire et aux difficultés de dégazage de à 
certaines pièces. Nous avons surtout utilisé 
des lampes en silice à anode démontable, 
fonctionnant en vide entretenu, qui nous ont 
donné entière satisfaction. 
Ce qui est intéressant pour le spectrosco- 
piste, ce sont les caractéristiques électro-opti- 
‘ques de ces lampes : nous donnons les carac- 
téristiques (V: I), (bis5s%, D), (D fond, D 
(fig. 18) d’une lampe; (®, 1), (+, P) (fig. 19) 
pour une autre lampe ; enfin nous donnons 
un enregistrement des raies 4 358 À obtenues 
avec une lampe fonctionnant sous 1 500 W 


(fig. 20). 

A titre de comparaison nous donnons un 
enregistrement de la raie 4 358 À émise par 
un tube à vapeur de mercure haute tension, à . ‘4 
faible régime (fig. 21) et un enregistrement Hipat. Rae 4358 À 
de la même raie émise par le brüleur, type ‘émise par nn 
Bruhat, à son régime normal (fig. 22). Rae D se 
+ ee études de structure de raies Ra- PE nt 
: qui est important c’est le rapport tre enregistreurs 
Pisis/0, 0v étant la largeur de la composante e=0,};mm. 4 


3 
L 
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principale. Si nous extrayons ces renseignements des courbes tracées 
nous trouvons : | 


Tagzeau V 


A Largeur de raies Pret Intensité 
É1 Type ent ESS (unités arbitraires) 
‘ 3Y en watts P 
2 3 j 
Il 
Brahat ete st 1,55 300 10 
Notre aro x 15. 0,45 I 500 60 À 


mais ceci nous importe peu. 


Fig. 22. — Raie 4 358 À émise par un brûleur, type Bruhat, sous 300 W. 
Raie enregistrée à l’interféromètre enregistreur, e— 0,4 mm. / 


“  parée aux autres lampes utilisées dans le laboratoire. 
» Enfin avec Délhaye nous avons fait quelques essais de lampes à 
-  hélium pour l'étude de corps absorbants ; ces essais ont été poursuivis 
à Lille et ont donné d'excellents résultats. 


IL est vrai que ces valeurs correspondent à des puissances différentes, 


WE 


Une lampe de ce type a été installée à Lille par Delhaye (8) et com CES 


f 


à 


1 


pour chaque fréquence, les intensités sur les enregistrements à ceiles. 
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DEUXIÈME PARTIE 


Résultats expérimentaux. 


Le montage décrit précédemment n’est pas utilisable directement en 


. lumière polarisée. Nos résultats ne tiennent pas compte de la polarisa- 


tion des raies. 
Dans toutes les expériences précédentes la température des cuves à 
diffusion est de l’ordre de é — 50° C. 


V4 


GeCr, 


de GeCl, enregistré à 
l’aide du spectromètre 
à prismes. 


En utilisant le spectromètre à prismes seul, nous avons pu enregis- 


trer facilement les spectres Raman de corps qui sont habituellement 


considérés comme de bons diffuseurs : CCI,, SnCl,, SiCl, GeCl, 
(fig. 23), CHs, etc. CCI, peut être analysé avec des fentes de 10 cm=t 
(résolution 2000), à la vitesse de 55 cm! en 3 minutes, avec une 
constante de temps de 10 secondes. Dans ces conditions, le rapport du 
signal aux fluctuations est de l’ordre de 20. ) 


Nous avons vérifié que le rapport des intensités des raies Stokes et | 


anti-Stokes de SnCI, pour v;, v2, va, v, est bien : 


ky 
Lr PA =) rs 


AST VI EŸ 


] 
ces raies étant excitées par 4 358 A. Dans ce but, nous avons comparé, 


d’une lampe à incandescence étalon. L’étalonnage de la lampe avait 
été réalisé au laboratoire de M. Ribaud. Le résultat de ces mesures 
concorde à 0,5 p. 100 près avec la formule précédente. Nous avons 


. , Isr 
trouvé —— —5,15, pour 367 cm! (valeur calculée 5,20). Nous pen- 
Lasr < P 


\ 


(81). 


fi 


Fig. 23. — Spectre Raman 
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sons que cette précision est celle que peut donner le montage dans les 


mesures d'intensité. 


Nous avons effectué des mesures de largeurs de raies de liquides. Les 
critères qui ont guidé notre choix ont été d’abord le rendement de dif- 


fusion et ensuite la simplicité 
du type de symétrie. Nous 
avons étudié les corps de la série 
YX, (avec X halogène) ayant 
la symétrie du tétraèdre, groupe 
-de symétrie T,. 

Nous donnons, par exemple, 
les résultats concernant GeCl, 
(W-04; 25. 20,027) : spectre 
enregistré avec une largeur de 
fente correspondant à 2,2 cm". 
Nous les résumons dans le 
tableau suivant. 

La correction de largeur de 
fente est assez difficile à expri- 
mer correctement. Comme 
cela nous a été suggéré par 
Jacquinot, elle implique une 


Ÿ,-Gecl, 


Fig. 24. — Raïie », de GeCl, 
(spectromètre à prismes). 


connaissance de la forme des raies et une comparaison de leurs 
. largeurs à celle de la fente. Sa valeur n'atteint qu'exceptionnellement 
la largeur de la fente; dans le cas de distribution spectrale triangulaire 


Tagceau VI 


Largeur 
sur l’enregistrement 
em—1 


7:45 
10,80 
20,4 


937 


Largeur corrigée Av 
cm1 y 

6,3 0,016 

9:7 SHENE 

10% 0,043 

8 0,047 


et pour des fentes, ni trop larges, ni trop étroites devant la largeur 
propre de la raie, on peut admettre une correction de l ordre de la moi- 
tié de la largeur de la fente. Un caicul particulier devrait être fait à 
chaque fois, ou encore une expérience avec un profil connu. 

Nous avons appliqué la méthode mise au point par Cojan et 
Renaux (35) à Caen à l'étude des raies de poudres cristallines. Elle 


TE rl 


de 
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»,-GeCl, 


Fig. 25. —-Raie », de GeCl, (spectromètre à prismes). 


Y3-GeCl, 


Fig. 26. — Raiïe »; de GeCl, (spectromètre à prismes). 


V,.GeCl, 
» 

F 

* 

M 

T4 

—————Îv— - 


Fig. 27. — Raie », de GeCl, (spectromètre à prismes). 


(EL E É 
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Vr/SiCl 


———_—_—_————…—————————— 


12,5 cm 


Fig. 30. — Raie », de SiCls 
(interféromètre enregistreur). 


consiste à baigner une pou- 
dre cristalline dans un li- 
quide d'indice sensible-, 
ment égal. Dans l’étude de 
la raie 1038cm—" du nitrate 
de baryum (NO;):Ba on 
utilise comme liquide le 
benzène. Le rendement 
lumineux est excellent. 
Malheureusement un fond! 
continu intense accompa- 
gne la raie. Nous avons, 
obtenu l’enregistrement ci-” 
contre (fig. 28) sur lequel” 
nous mesurons le contraste 


Ifond 
de la raie (largeur sur l’en- 
registrement 5,9 cm", lar-. 
geur corrigée 5 cmt). 
Avec l'association mono-" 
chromateur à prismes- 


Fe == 0,0) et la largeur 


interféromètre, nous n’avons 
étudié que des raies de liqui- 
des et particulièrement les 
raies de CCI,, SiCl,, SnCl, 
GeCL, (fig. 29, 30, 31, 32). 
Les figures reproduisent des 
moyennes faites sur plu- 
sieurs enregistrements afin 
d'éliminer l'effet des fluc- 
tations. 

Ces mesures ont été faites 
sur tous ces corps avec les 
lames à 1/10 de frange et 
pour le dernier reprises avec 
les lames à 1/50 de frange. 

L'enregistrement de 
GeCl, (fig. 33) (finesse 30) 
est assez curieux : il présente 
une pointe qui illustre assez 
bien les difficultés que peut 
rencontrer  l’expérimenta- 
teur dans cette méthode ; car 


« 


VeShOE 


Fig. 31. — Raie », de SnCl, 
(interféromètre enregistreur). 
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pour des raisons que nous 
donnons plus loin, il ne 
= semble pas qu’on puisse l’in- SALE ER 
- terpréter comme correspon- 


-, Sur tous ces enregistre- / 
ments, on peut mesurer les | . 
. distances entre les trois maxi- K, 
ma nets, mais on ne peut pas | 
analyser les raies. En effet, 

ette opération qui met en 

vidence les composantes de #10 
la bande analysée demande Û Sa 
une certaine connaissance du \ 
profil de chaque raie que 4 
: > 

nous n’avons pas. - 


_ INTERPRÉTATION DE CES Va6e ch 1 EE 
RÉSULTATS. — Nous étudie- Me 1 SSD 
; ; Se 2 12,5cm:: - 2 


rons particulièrement les ré- | 
sultats obtenus pour GeCl, et Fig. 32. — Raie » de GeCl, En 
Cl, en recherchant les (interféromètre enregistreur). HS 


P.103: _ Enregistrement exceptionnel de v, de GeCl, {interféromètre). 


Ann. de Phys., 18 série, t. 3 (Mai-Juin 1958). Rires 
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effets qui peuvent expliquer des structures ou des élargissements. 


Effet d'isotopie. — Cet elfet semble devoir être le plus impor- 


tant. ; 
. Les proportions des diverses molécules isotopes dues aux chlores CS, 


et CI peuvent être obtenues à partir de leurs rapports d’abondance p 


et q. 


EE (HEC: — 75) . 100 | 
C1 des chimistes F Fr h 6 fn 
IGN QUE q = 24,6 p. 100 
Tagceau VII 
+ 
à 
No Molécules Termes p+ 100 Prpissss 
par rapport à II 
Fr 39 
a . . , . . »: Cl p* 32.3 TT 
Men CAN CICCEE ap ne 10 
Rte nl VENOE M GIT 6p°g? Hs 1,80. 00 
NES PO DS Ur Te à 4p® ns r 06 00 
35 | À 
MS LE ER RAEES RS A CF q* 0,7 | 0,17 


rat : 


es 


Il est bien connu que les nombres des diverses molécules possibl 
sont entre eux comme les termes du développement de (p + g)t. 


YCIF et YCI ont la symétrie Ty. 
YC'CI? et YCL#CI ont la symétrie C,. 
YCI? et YCI? ont la symétrie GC. 


so fu dt col de 25 


| L'étude des déplacements isotopiques des différentes raies ne sert 
simple et rigoureuse que dans le cas des molécules de même symétr 
Elle requiert la connaissance exacte des types de vibration de la noll 
cule (fig. 34) d’après Herzberg (16). FE 
Le calcul du déplacement isotopique est immédiat pour les raies 
et 2, car la règle de Teller et Redlich (16) se simplifie : * 


D SN Jr | 
21 FAT Ke LP ml °) 


: 
A = (GeGli”) VA (GeClf) —11 cm !, | 1 


4 


il vient pour y, GeCl, : 


. 
Î 
“ 


# 
* 
à 
| 
* 
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pour v: GeCl, : 


ds 957 Qi 


| Pour chaque fréquence Raman on peut admettre une décomposition en 
cinq raies, chaque composante corréspondant à l’une des molécules pré- 


cédentes. Les intensités respectives de ces cinq raies seronten première 
‘approximation proportionnelles à la quantité de la molécule isotopecor- 


-respondante. 
… Les intervalles Av, et Av, ne sont pas accessibles à l'expérience à cause 


4 b 4 el ; qù 0.7 
“du faible rapport d’abondance des molécules isotopes 7; & 373 — 0,022. 


On les utilise pour évaluer avec une bonne approximation les quatre 


rée sur des enregistrements obtenus au microphotomètre. \ 
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intervalles entre les cinq composantes des raies, supposées régulière- 
ment écartées entre les deux extrêmes. Pour v,, on aura donc pour 
valeur de ces intervalles & — 2,8cm—!et pour » FE 4 1 cm7!. La com: 
posante V étant peu imporlante, nous ne l’avons pas observée. Pour la 
même raison, la localisation précise de la composante IV est diffs 
cile. 

On pourrait penser évaluer les intervalles à partir des calculs théo- 
riques des fréquences pour des molécules YX,, YX,Z et YX:7:. Ces 
calculs ont été effectués (39), (46), (50). Mais les résultats obtenus sépas 
rément par les auteurs ne sont pas assez précis pour permettre le 
moindre calcul d'écart isotopique par différence. 4 

Malgré des essais répétés, nous n’avons pas pu enregistrer y» à l’inter- 
féromètre et nous attribuons cet échec à l'importance de la lumière 
parasite (la raie excitatrice se trouve seulement à 134 cm"). Par contre; 
nous donnons un enregistrement original de v, de GeCl,. Sur cet enre-= 
gistrement nous ne pouvons pas symétriser les raies, mais nous pouvons 
donner les écarts entre la raie de gauche I et les raies Il et III qui sont 
nettement visibles. Nous obtenons 2,6 cm! et 3,0 cm! comme écarts 
des maxima (le second étant difficile à apprécier). Ces écarts sont en 
accord avec la valeur trouvée précédemment. 2 

Sur cet enregistrement on peut encore mesurer la largeur de l’ensem= 
ble v,, elle est de 4,6 cm—!ou un peu supérieure (5,25 cm‘) suivant 
que l’on considère la hauteur de I[ comme normale ou anormale (en 
effet le rapport des intensités des composantes IT et I ne correspond P LS 


EE 10 : k : 4 
au rapport théorique so la pointe ne semble pas provenir d’une rai 


parasite, elle pourrait trouver son explication dans une instabilité pas 
sagère de la lampe. Mais nous ne pouvons pas conclure. La figure 35 
montre la moyenne de plusieurs enregistrements où cette pointe est 
moins accentuée. ‘+ 

Enfin, ce qui n'est pas tout à fait légitime, on peut admettre une 
symétrie de la raie Let donner alors pour largeur Av, 3,2 cmt. … : 


», 


Pour la raie IT en tenant compte de la pointe on trouvera 
A, <2cm—", et en l’excluant Ava << 3,5 cmt, = 


On peut comparer ces résultats à ceux donnés par Giulotto (G) GE 
et par Moszynska (M) (1) (32) pour la raie v—/459 cmt de CCI, en 


» 


: Av +470 

les exprimant sous la forme — : L i 
1 U C | 

le 


! 


(1) Les largeurs données par Moszynska sont trop faibles à cause de Le 
correction de largeur de fente utilisée. Cet auteur, en effet, retranchs 
systématiquement la largeur de fente du spectrographe à la largeur mesu: 


4 
L 


524 
É” 


\ 
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Largeur de l'ensemble 2 — 2 00 Le (M) A 0,014 
396 TT née 


% J Û $ s 8 3, 
;: Séparation isotopique ge = 0,007 (G) na = 0,007 


es résultats obtenus sont comparables. 
Les raies », des différents corps étudiés (fig. 29,30, 31, 932) présen- 
“tent des structures analogues. A l'exception cependant de SiCl, (fig. 30) 


inversé. 

- D'après le calcul de la page 39 nous pourrions attendre pour » un 
effet isotopique de 1 cm! et une largeur effective de l’ordre de 2 cmt. 
] reste environ 6 cm! à expliquer. 


s Les deux vibrations », et y, étant triplement dégénérées, le calcul de 

l'effet d’ isotopie est plus complexe, Le application de la règle de Teller et 
Redlich ne pouvant se faire directement à y, ou », pris isolément. Il 
semble que les largeurs trouvées soient difficilement explicables par 
l'effet isotopique ul 


Nous allons étudier quels pourraient être les ordres de grandeur 
(6 ls sont calculables) des autres effets perturbateurs. 


… Effet d'anharmonicité. — Les fonctions potentielles des différents 
Mb de vibration sont anharmoniques. L’élargissement apparent d’une 
“raie de vibration pourra être dû à la superposition de deux raies : une 
be V—0o > v—1 et une raie V—1I > v—>2, ou davantage si les 
“niveaux supérieurs sont peuplés. 

. . L'importance de cet effet sera déterminée à partir du peuplement des 
“différents niveaux et de l’anharmonicité. 


Av 
HT 
k : à 


…_ Le peuplement des niveaux de départ est proportionnel à e 
8 température considérée T — 273 + 50—323 K, en prenant : 


h __ 1,38 x 1076 X 323 


ET ET CR 1,98 >< 1016 — 225 cm t—N 


V 
ne Ps 
on peut écrire |” expression précédente e  \. 

- Le niveau sera d’autant plus peuplé que y sera plus faible. 

| La connaissance du terme d’anharmonicité ou à défaut de la diffé- 
ence entre la fréquence de la raie Raman 2 par exempte et le double 
le la fréquence de la raie Raman » et du peuplement du niveau v—=1 
{calculé plus haut) permet d’avoir une idée de l'élargissement par effet 
d’anharmonicité. 


Pour CCI, on connaît (16) 2»: — 434 et vs — 217,9 d’où on déduit : 
2[ve] — [2%] # 2 em! 


t on calcule pour le niveau v—1 un peuplement égal à 0,37. Ces don- 


pour lequel le rapport de entre les composantes I et IT est. 


ay à 
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nées indiquent que cet élargissement serait inférieur à 2 cm". L'effet 
calculé n’expliquerait pas complètement la part de la largeur mesurée 
(6,7 cm!) dont l’effet d'isotopie ne rend pas compte. D'autre part, la 
raie devrait être dissymétrique et s'étendre vers les basses fréquences.s 
Pour les autres raies de CCI, l'effet serait moins important, les fré- 
quences étant plus élevées. 

Nous n’avons pas de valeurs pour les fréquences des niveaux supé=, 
rieurs des raies de GeCl,. Pour v»; — 134 le coefficient de peuplement» 
de v— 1 est voisin de 0,54; pour v, — 172 il est de 0,46, et il semble. 
que l’anharmonicité de la vibration, si elle existe, devra se manifester 

Pour v, de CCI, (459 cm-t) et de GeCl, (396 cm—t) le peuplement des 
niveaux v — 1 est faible, 0,13 et o,17 respectivement. Il n’y aura pra- 
tiquement pas d’élargissement. | 


Effet de la rotation. — Dans le cas des liquides, les rotations, si. 
elles existent sont gênées par les liaisons avec les molécules voisines; 
on à seulement des librations. Nous ne nous attendrons pas en géné- 
ral à une structure résolue mais à un élargissement {37). “4 

Nous remarquerons d’abord que pour la raie totalement symétri=« 
que », l’ellipsoïde de polarisabilité reste une sphère pendant toute las 
durée de la vibration, la règle de sélection pour J, nombre quantique 
de rotation, est AJ —0o. Il n’y a pas de transitions permises et dans le” 
gaz il n'y a pas de rotation, donc pas de structure. Nous voyons ici 
une raison de plus en faveur d’une certaine finesse des composantes” 
isotopiques de v1. * 

Pour les raies dégénérées, l'énergie de la molécule contient toujours 
un terme BJ(J + 1) qui est le terme de rotation, mais il s’y ajoute un" 
terme supplémentaire qui correspond à un couplage de Coriolis. IM 


consiste en l'induction d’une vibration par la force de Coriolis due à l& 


rotation (16). à 


h 
8r°cl 


Le calcul de B— peut être fait d’après les données de Lan- 


dolt (20) : s 3 
lu, = 520.107*° g/cm? B(CCL,) = 0,053 cm | ; 

loc, —700:107" g/em-?  B(GeCl,) — 0,039 cm1. F 

L. 


On peut faire pour une molécule de symétrie T, le calcul du J1 
plus probable à partir de : 


Sad énit: soi 


he 
Ni ve) + i)e "TA (16) 


cette formule qui donne le peuplement des niveaux de rotation pour 
un B donné à une température T n’est valable en toute rigueur d’après 


Herzberg que pour une molécule qui est accidentellement toupie sphé- 
rique. \ 


{2 


d 


. 
4 
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L'étude dela courbe (N,, J) donne les ordres de grandeurs suivants 


pour les niveaux dé rotation les plus peuplés : 


À J(CCL,) 80 
J(GeCL) # 70. 


Les règles de sélection pour J sont AJ — 0, AJ=# 1, AJ— + : étant 
donnée la valeur des J obtenus, les écarts observés seront 2BJ ou LBJ, 
soit pour CCI, 16 cm—t et pour GeCl, 11,2 cmt. 

Dans le cas de la vibration », cet effet ne se manifeste pas, la force 
de Coriolis due à la rotation de la molécule en vibration dans le mode 


2, n'engendre pas la vibration v:, (d'après Herzberg). 


. Dans le cas de vibrations triplement dégénérées cet effet apparaît et 
conduit à une cessation de dégénérescence. 
4 . Dans l'énergie de la molécule intervient un terme de couplage entre J 
-et le moment angulaire. 

Ce terme aura pour valeur 2B£;(J + 1). 


RS 5 h 

Cest la Es —.. 

2 C grandeur de p en unités — 

EC Si nous prenons avec Sutherland (42) une valeur de €, égale à 0,5, 
nous pouvons en déduire un ordre de grandeur de la variation d’éner- 


gie qui se manifeste à la cessation de la dégénérescence. Il vient : 


2B£;(23 + 1) © B(2J +1); 


pour CCI on trouve 8 cm! environ, pour GeCl,, 6 cm-{ environ. 

… On ne peut pas ajouter numériquement l'élargissement correspon- 
* dant à celui dû à la structure de rotation. 

; Ces résultats ne sont pas en parfait accord avec l’expérience, mais la 
“théorie invoquée est très grossière. En particulier, il conviendrait de . 
préciser le calcul des N, et donc la détermination du J maximum. 
Enfin, il ne faut pas oublier que l’état liquide est assez mal connu 
et que les expériences décrites concernent des molécules qui ne sont, 
pas très simples, tandis que la théorie ne s'applique qu’à des gaz. Ceci 
explique qu’on doive s'attendre à un effet qui sera beaucoup moins 


“intense pour la libration que pour la rotation. 


1 


= Forces de Van der Waals. — L'interaction des différentes molécu- 
-les doit entraîner l'introduction d’une énergie supplémentaire dans la 
fonction potentielle et on peut s'attendre à un élargissement des raies 
Raman d’une molécule dû à la proximité des molécules voisines. Ceci 
Doit à calculer les interactions di- ou multipolaires entre ces molé- 
*cules (forces de Van der Waals). Nous possédons à ce sujet un excellent 
“article de Margenau (24) que nous n'avons malheureusement pas 
encore pu appliquer à ce problème. 


> A cause de la symétrie des molécules considérées on devrait s’atten- 


dre à des interactions dipolaires très faibles. Cependant, Townes (45), 
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citant les travaux de Misushima et Venkateswarlu (27) (28) (31), 
déduit de l’obtention d’un spectre d'absorption de rotation en radio-. 
fréquences, pour des molécules du type « toupie sphérique » comme, 
CF,, l'existence d’un moment dipolaire effectif lorsque ces molécules 
sont excitées sur des états de vibration dégénérés. | 
L'interaction de Van der Waals pour *, sera très faible, ceci est en 
accord avec le fait que la raie correspondante est la moins large et 
aussi avec celui de la constance de la largeur de »,, qui a été vérifiée 
entre la vapeur et le liquide. 


CONCLUSIONS 


{ 


La mise au point du montage précédemment décrit a demandé un 
travail considérable. : 
La difficulté d'interprétation des résultats expérimentaux nous a 
incité à rechercher un corps pour lequel il n'y ait pas d’effet d’isotopie.n 
Dans ce but, nous avons commencé l'étude des raies du tétraiodure des 
silicium, l'iode n'ayant pas d’isotope; ce corps, photosensible, sen 
décompose à une température voisine de son point de fusion ; son études 
soulève d’autres problèmes expérimentaux. ; 


2 


BIBLIOGRAPHIE 

Les calculs généraux concernant les spectromètres ont été développés par 
P> Jacquinot (Cours de spectrologie à la Faculté des Sciences de Paris, non“ 
publié); ceux concernant les associations (interféromètre-spectromètre, etc.) 
l’ont été par R. Chabbal (Thèse Paris, 1957) (D). 


se - 
‘ 


(1) K. B. Apaws et K. Burns. — Journ. Opt. Soc. Amer., 1956, 46, 36. 


, L* (2) À. IL E. E. — Technical Paper, sept. 1947, 47, 264. “3 
ais : (S) BHAGAvANTAM, — Scattering of light and Raman Effect, 1940. 0 
(4) J. pont et P. Jacquinor. — Journ. de Phys. et le Rad., 1953, 

ATQT 


ce 


(5) R. CnaBBaz. — Thèse Paris, 1957. "5 
(6) CG. Cumuwe, E. J. Sraxssury et H. L. Wezsn. — Journ. de Phys. et le | 
! Rad., juillet 1954, 45, 615. LES 
(7) Compagnie pour la fabrication des compteurs et matériel d'usines à gaz.« 
Brevet français 556 720, 12 juin 1948. 
(8) M. DeLanaye, — Diplômes d’études supérieures. Lille, 1953. 0: Ci 
(9) Ch. Durour. — Thèse Paris, 1950. | 
| (10) R. DuPeyraT. — Journ. de Phys. et le Rad., 1953, 44, 13r. | 
+ (11) R. DureyrarT. — Comptes rendus Acad. des Sciences, 1957, 244, 5299." 


(12) R. DuPeyrarT et ZMERLI. — Comples rendus Acad. des Scienc ! 


[N . 


LU ÆS, Li » LE “À 1] 
Is F JM \ 
, ù 
ÉTUDE DES RAIES DE DIFFUSION RAMAN DE LIQUIDES L23 
À. FRUHMLING. — Thèse, travaux préparatoires (non publié). 
A. FRunLING. — Thèse Paris, 1950. 
L. Giucorro. — Nuovo Cimento, 1940, 17, 8. , 
G. HERZBERG. — Infra Red and Raman Spectra. New York, 1949. 
P. JacquivorT et Ch. Durour. — Journ. Recherches C.N.R.S., 1948, 
6, or. 
K. W. F. Konrrauson. — Der Smekal-Raman-Effekt. Berlin, 1938, 
105 sq. 


Laboratoire des Recherches Physiques. Lampes à vapeur de mercure. 
Catalogue exp. Soc. Fr. de Physique, 1951, 99. 


LanpoLtr-BGRNSTEIN. — Atom und Molecular Physik, 1951, 2,257: 
À. LanGseTH, — Z. f. Physik, 1931, 72, 350. 

A. LanGsETH. — J. Chem. Physics, 1938, 6, 203. 

B. Lyor. — Comptes rendus Acad. des Sciences, 1941, 212, 1013. 
H. MARGENAU. — Rev. of modern Phys., 1939, 41, 1. 

A. C. MenziEs. — Proc. Roy. Soc. London, 1939, A 472, 80. 

E. Mirer STEWART. — Electronics, novembre 1g41, 27. 
MizusniMa VENRATESWARLU. — J. Chem. Phys., 1953, 21, 705. 
Mizusnima VENKATESWARLU. — Phys. Rev., 1953, 89, 896 A. 


B. Moszynsxa. — Bull. Acad. Pol. Sci., 1956, 4, 569. 

Ny-Tsr-ZEe. — Thèse Paris, 1927. 

E. Praczerk. — Marxæ's Handb. d. Radiol., 1934, VI, 2, 205 sq. 

D.-H. Rank et J. $. Mc CarzNey. — Journ. Opt. Soc. Amer., 1948, 38, 
270. 

D. H. Rawx et Van Horn. — Journ. Opt. Soc. Amer., 1946, 36, 371. 

DReprica. — Z. Physik. Chem., 1935, B 28; 371. 

(35) Rexaux. — Diplômes d’études supérieures. Caen, 1956. 

… (36) Y. Rocarp. — Électricité. Masson, Paris, 1956, 332. 

… (37) Rousset. — Thèse Paris, 1935. 

GS) Saucer. — Z. f. Phys:, 1921, 72, 428. 

= (39) Z. I. SLawsxy et D. M. Dexnisox. — J. Chem. Phys., 1939, 7, 522. 

= (4o) H. E. STEriN. — Jsv. Akad. Nauk SSSR Physik, 1950,-44, 4x. 

(Ar) Sroicuerr CuMmiNG Joux WELsH. — J. of chem. phys. 1952, 20, 4198. 

(42) G. B. B. M. SurmenLann. — On infra-red and Raman Spectra, 1949. 

…  Metmuen, London. 

(43) Tezcer d'après HerzserG. — Infra-Red et Raman Spectra, 251. 

z (44) S. ToLansky. — Multiple Beam Interferometry of surfaces and films. 


2 E Oxford, 1948. 
e-( 45) Towxes. — Microwave Spectroscopy, 1955. 
: H. C. Urey et C. A. Branzey. — Phys. Rev., 1931, 38, 1969. 
. Vacewnis. — Comptes rendus Acad. des Sciences, 1950, 230, 2271. 
. VazenTIN. — Comptes rendus Acad. des Sciences, 1957, 244, 1919. 
. VazenTIN et R. Monicarn. — Journ. de Phys. et le Rad., 1950, 
41, 145. 


. E. Voce Rosenrnaz. — J. Chem. Phys., 1936, 4, 134. 

. L. Wezsa, M. F. Crawror», T. R. Tuomas et G. R. LOVE. — Can. 
Journ. of Phys., 1952, 30, 579. 

. V. Wiecann. — Thèse, Pennsylvania State College, 1946. 


* 


4 “, 
LES PROPRIÉTÉS MAGNÉTIQUES 
DES FERRITES D’YTTRIUM 
ET DE TERRES RARES DE FORMULE 
5Fe,0, . 3M,0, (). 

Par R. PAUTHENET J 
SOMMAIRE ; ; 
PRÉAMBULE. 4 
Les propriétés magnétiques des ferrites d’yttrium j 
et de terres rares de formule 5Fe,0,,3M,0;. À 
HistroriQuE ! F 


Propriétés magnétiques du ferrite Fe,0,.Gd 20: à structure pee } 
skite. 


Propriétés magnétiques du ferrite 5Fe,0,.3Gd,0, à structure see À 
Conclusion préliminaire, 


1 

Les propriétés magnétiques des ferrites 5Fe, 0,.3M:0:. 4 

Résultats expérimentaux. 

Interprétation des propriétés magnétiques des ferrites 5Fe,0,. 3M: 07 4 

Les interactions magnétiques , HS 

Les aimantations à saturation absolue, 3 
‘4 
Ne 


k )} Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Grenoble « 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le. 
11 janvier 1957 devant la commission d'examen. 


& À 
Ï [ 


Ses 


PROPRIÉTÉS MAGNÉTIQUES DES FERRITES D'YTTRIUM L25 


Variations thermiques de l’aimantation spontanée et de l’inverse de la 
susceptibilité paramagnétique, 
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> L’approximation du champ moléculaire. 

£ Le cas de 5Fe,0,.3Y,0,. 


La variation thermique de l’aimantation spontanée des ferrités de terres 
rares. 


La variation thermique de l'inverse de la susceptibilité paramagné- 


tique au-dessus du point de Curie. 
Le cas des ferrites de samarium et d’europium, 
Sur les interactions. 


- Coxczusron. 


RÉSUMÉ 


- j 
Nous avons montré la différence existant entre les propriétés magné- 
tiques des deux ferrites de terres rares : Fe:03.M:03, à structure 
pérovskite et 5Fe,0;.3M:0;, à structure grenat. Notre étude est consa- 
crée aux ferrites à structure grenat. À une température donnée, l’aiman- 
»tation est en général la résultante d’un terme ferromagnétique et d’un 
… terme paramagnétique. Les variations de l’aimantation spontanée du 
…_ terme ferromagnétique avec la température présentent un point de 
$ é 2 ; ; 
… compensation magnétique pour les ferrites avec Gd, Th, Dy, Ho, Er, Tm; 
» les points de Curie sont au voisinage de 550° K. Les propriétés magné- 
pu de ces ferrites s’interprètent par un comportement ferrimagné- 
- tique des ions fer sur les sous-réseaux a et d'; à son tour l’aimantation 
résultante de ces ions forme un assemblage ferrimagnétique avec celle 
… des ions terres rares sur le sous-réseau c. On peut ainsi rendre compte du 
terme paramagnétique. Les valeurs des moments à saturation absolue 
montrent que les moments des ions terres rares sont partiellement blo- 
qués aux basses températures par un fort champ cristallin dissymé- 
-trique. Nous avons déterminé les valeurs des coefficients de champ 
: moléculaire représentant les intensités des différentes interactions entre 
- jons magnétiques et calculé les courbes de variation thermique de 
 l’aimantation spontanée et de la susceptibilité paramagnétique. Nous en 


2 
= 
F 


: 


. d'échange entre deux ions magnétiques voisins; on montre qu'elles 
sont une fonction de la distance entre couches magnétiques ; la courbe 
- correspondante peut être reliée de façon continue à la même courbe 
tracée pour les métaux ; elle précise le caractère des interactions de 
. superéchange. 


avons déduit les valeurs du paramètre uw représentant les interactions 


; 


\ 
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Les deux premiers chapitres de notre thèse ont été consacrés à l'étude 
des propriétés magnétiques de monocristaux de substances ferromagné- 
tiques parmi les plus anciennement connues : l’'hématite et la pyrrho- | 
tine (‘). Le troisième chapitre, par contre, qui fait l'objet de cette publi- - 
cation, est relatif à une série de corps ferromagnétiques récemment " 
découverts : les ferrites de terres rares. 

Sur ces différentes substances, nous avons mesuré la variation de 
l’aimantation en fonction du champ magnétique et de la température, 
par la méthode d'extraction axiale de P. Weiss (39). Cette méthode M 
consiste à extraire brusquement d’un système de bobines induites, sui= 
vant l’axe des pôles d’un électro-aimant cuirassé, un échantillon porté à M 
une température entre 2 et 1 0000 K environ et placé dans un champ « 
magnétique variable jusqu’à 20 000 Oe. Je ne décrirai pas à nouveau en « 
détail le dispositif expérimental ainsi que les différents étalonnages; « 
l'exposé en a été fait dans ma thèse d’ingénieur-docteur, consacrée aux 
aimantations spontanées des ferrites spinelles, à laquelle il suffira de 
se reporter pour renseignements. J'indiquerai cependant une précision 
supplémentaire ; dans ce premier travail, la température la plus basse « 
utilisée a été celle de l'hydrogène liquide; avec un vase Dewar en pyrex 
argenté; dans ce nouveau travail, les mesures ont été faites jusqu’à la 
température de l’hélium liquide avec un vase Dewar (?) métallique; “ 
j'ai pu vérifier, à la précision de mes expériences, jusqu’à 14° K, que “ 
les mesures magnétiques n'étaient pas affectées par les courants induits 
dans le métal constituant le vase ; à cet effet, j'ai comparé les résultats - 
des mêmes mesures faites dans le vase métallique et dans un vase en 
pyrex non argenté. 


PREMIÈRE PARTIE 


Les deux ferrites de terres rares. 


I. — Historique. — Les ferrites de terres rares et le comportement : 
ferromagnétique de ces ferrites ont été découverts par H. Forestier et ” 
G. Guiot-Guillain (11) (12) (13). Leurs échantillons étaient préparés en 1 

. recuisant le mélange coprécité en égale proportion des oxydes Fe:0; ! 


1 Or . ’ . : 
| ( ) Les deux premières parties consacrées aux propriétés magnétiques de … 
l’hématite et de la pyrrhotine ont été résumées dans deux notes aux 
Comptes Rendus de l’Académie des Sciences (1952, 234, 2172 et 2261). FAR 


2 ae ; Ha La 
(?) Ce vase Dewar a été construit sous les directives de MM. L. Weil et 
A. Lacaze. 


ÿ 
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; 
- et M0; dans lequel M est un ion terre rare; ils ont attribué aux com- 
posés obtenus la formule Fe,0,.M,0:. Ces auteurs ont observé que les 
ferrites obtenus avec Y, Sm, Gd, Tm, Yb présentaient deux points de 
Curie 0, et 6,, dont les valeurs moyennes dans la série étaient respecti- 
vement voisines de 550° et 65o° K. Au voisinage du point de Curie 8, 
ces ferrites présentent la propriété de thermorémanence. Les prépara- 
tions à base de Nd, Eu, Dy. Er ne possèdent que le point de Curie 0, 
et pas de thermorémanence ; au contraire, les préparations à base de: La 
et de Pr ne présentent que le point de Curie 6,. avec de la thermoréma- 
» nence. Pour les différents composés, les températures de ces. deux 
… points de Curie décroissent dans le sens de la contraction lanthanidique. 
L Dans une première étude magnétique, sur des ferrites à base 
de Gd (35), de Dy et Er (19), préparés dans les conditions indiquées 
_ ci-dessus, nous avons remarqué qu'à partir de champs de l’ordre de 
. 5ovo Oe la variation de l’aimantation © est linéaire en fonction du 
4 champ intérieur H; est peut être représentée par une expression de la. 
… forme : + 


À ; 
#4 VD 


” s. est la valeur de l’aimantation spontanée que prend la substance sous $ 
… l'effet des différentes interactions magnétiques ; y est la valeur de la 
… susceptibilité d’un terme paramagnétique superposé. En reprenant nos 
expériences sur différentes préparations de ferrite de gadolinium; nous 
avons constaté qu'à des températures identiques les valeurs de X étaient, 
les mêmes alors que les valeurs de 54 étaient dans un rapport constant. 


des monocristaux de Fe:0;.Gd:0; étaient en complet désaccord avec 
» les nôtres. De plus F. Bertaut (5) a montré que le modèle magnétiqne 
A proposé par L. Néel (23) n’était pas compatible avec la structure 
-pérovskite plus ou moins déformée que G. Guiot-Guillain (20), 
— S. Geller (14) (15) et F. Bertaut et F. Forrat (13) ont observée sur ces 
x. ferrites. Enfin, H. Forestier et G. Guiot-Guillain (12) avaient remarqué 


Lech 


qu'après un recuit de 6 heures à 1 0000 C l’aimantation à température 
_ ordinaire du ferrite d’erbium était environ trois fois supérieure à celle 
, ; ; ? Et CS 

du même ferrite recuit pendant la même durée à 9200 C. Il s'agissait 


de trouver une explication à ces diverses difficultés. 


. Il. — Les deux ferrites de terres rares : Fe:03.M:0; et 5Fe:03.3M20;,. 
» — En augmentant systématiquement la proportion de Fe;0, par rapport 
» à Gd:0;, F. Bertaut et F. Forrat (5) ont remarqué aux rayons X que 
. dans les produits obtenus la phase pérovskite cédait progressivement sa 
» place à une structure nouvelle dont la formule devait être nFe:0; -Gd:0; 
avec n inférieur à 2, car pour cette proportion apparaissaient faible- 
ment les raies les plus fortes relatives à Fe:0O3a. La formule de ce nou- 


» veau ferrite a été établie par les rayons X ; elle s'écrit 5Fe:03.3Gd,03, 


PR MN 7 PVUE OU 


+ den 


w 


D RP 


L28 ‘ R. PAUTHENET 


sa structure est du type grenat. Il devenait alors probable que les … 
mesures antérieures avaient été faites sur un mélange des deux fer- 
rites Fe,0:.3Gd:0; à structure pérovskite et 5Fe:03 3Gd:03 à struc- 
ture grenat. Les résultats exposés dans les deux paragraphes suivants 
confirmeront quantitativement cette hypothèse. 


Ill. — Propriétés magnétiques du ferrite Fe:0:.Gd:0, à structure © 
pérovskite. — L'étude a été faite sur des monocristaux (*) de Fe:0:. Gd:0: « 
entre 4,25 et 698° K (36). Les 1so- 
thermes (5, H,) (fig. 1) peuvent 
être représentées par l’expres-, 
sion 1 ; les valeurs de 6, et x ont” 
été déterminées graphiquement à" 
partir des courbes expérimentales 
(s, H;) avec des erreurs maximaw 
estimées respectivement à 2 p. 100 » 
et 5 p. 100. Sur la figure 2, sont” 
représentées en fonction de la 
température (tableau I) suivant la 
courbe 1 la variation de l’aiman-« 
tation spontanée 5, exprimée en. 
magnétons de Bohr (#b) etrappor- # 
tée à une moleetsuivant la courbe 2 * 
la variation de l’inverse de la sus- 
ceptibilité paramagnétique molé- « 
culaire 7» ; la droite 3 représente » 
la loi de Curie relative aux ions Gd contenus dans la molécule. Remar-« 
quons l’analogie dans le comportement magnétique de cette substance … 
avec celui que nous avons observé sur FesO32 (24) : faibles valeurs de # 
ss, susceptibilité magnétique superposée. Remarquons également que 
le point de Curie ferromagnétique 8; est à 6680 K. : ON 


IV. — Propriétés magnétiques du ferrite 5Fe:03.3Gd;0; à structure 
grenat. — Les aimantations ont été mesurées entre 2,16 et 750° K sur. 
un échantillon polycristallin de 5Fe:0:.3Gd:0: pour lequel nous don-. 
nons dans le paragraphe 6 des renseignements relatifs à sa préparation, 
à sa pureté. Dans un grand intervalle de températures, l’isotherme (6, H,) . 
(fig. 3) suit la loi 1. Nous constatons cependant que cette loi est valable 
à partir de valeurs du champ d’autant plus élevées que la température 


- est plus basse : de l’ordre de 1 000 Oe à 285° K, 5 000 Oe à 17° K, supé-: 


rieures à 20 000 Oe à 402 K. Ce comportement est caractéristique de 
3 . . 5 . »,+ d 

l'existence d’une très forte anisotropie magnétique aux basses tempéra- 

tures. La détermination de 5, aux températures voisines de celle de. 


(1) Ces monocristaux nous ont été fournis par M. J. P. Remeika. 
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Tagzeau Î| * 


“; Valeurs rapportées à une mole de l'aimantation spontanée 64 
| en magnéton de Bohr 
et de l'inverse de la susceptibilité magnétique y». 


k< Fr 
ES 
É Dern 5Fe:03.3Gd:20; 
PE S0 ub — 30,3 + 0,3; ôr= 564 K 
7 | ( où 
ILoK Se /: Ç 
s pb 1/xm T° K | Ss ub 1/7m 
Fes | 
| 
4.25 0,205 0,5 2.16 30.25 
20.4 0,112 1,53 4,2 30,2 
33 0,08 1,95 17 28, 5,8 
49 0,08 PRE 20,4 27,8 5,6 
62.5 0,08 3,83 52 19,13 ie 
73,5 0,08 4,5 69 16,0 2,9 
103 0,08 6,72 75 14,7 2,75 
150 0,073 9,18 Gi 14,42 3 
191 0.068 11,68 86 12.87 2,9 
217 0.063 12,05 2 DS 2,59 
243 0,062 14,70 103 10.13 2,70 
283,5 0.056 16.66 115 8,78 2,78 
303,5 0,049 18,3 127 7,66 3:10 
334 0.049 20,22 134 7.0 3,30 
368 0,049 22,38 146 5,95 3,68 
1 
407,5 0,048 25,2 167 4,5 4 
446 0,045 27,5 178 3,82 4:39 
500 O,041 30.41 212 2,27 5,13 
535 0,036 31,68 224,5 1.76 5:3 
583 0,030 34,0 . 241 1,18 5,58 
622 0,019 35,10 260 0.674 5,96 
648 0,012 36,60 285 ONT7S 6,48 
698 ° 37,80 ÉX SE 9,253 7:93 
2 351 0,606 7:37 
304 0,866 8,16 
432 0.064 8,58 
490 0,924 9-82 
529 0.71 0.74 
. 0,25 Re) 
5 o 9-5 
397 o 10,83 
} : 07 © DU 
626,5 ©) 11,8 
677 ° 12,35 
750 o 12 03 


ne l'hélium liquide en a été rendue délicate ; nous avons observé qu'entre 
8000 et 20 000 Oe la variation de 5 en fonction de 1/H; pouvait être 
représentée par une droite à 1 p. 100 près; nous avons alors adopté 
. pour; la valeur de l’ordonnée à l’origine de la droite (s, ñ) extrapolée. 


Les erreurs maxima sur 54 et x Sont respectivement de 1 p. 100 et 
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4 p. 100. Sur la figure 2 sont représentées en fonction de la tempéra= 
ture (tableau 1) suivant la courbe 4 la variation de 5 et suivant la 
” courbe 5 celle de 1/7», la droite 6 est parallèle à la droite de Curie cal- 
culée pour les ions Gd contenus dans la molécule. Nous rémarquons, 


L Droite de Curie-Weiss 
(GT) relative à 6Gd ***? 


20 


400 7600 700 TK 


Droife de Curie j 
relative à 2Gd+t++ + Li 


que l’aimantation spontanée décroît rapidement lorsque la température 
croît, s’annule à une température 8, de 2900 K, réapparaît et s’annul 
définitivement au point de Curie ferromagnétique 6; égal à 56/40 K. Bien 
que l’on ne possède pas un grand nombre de points expérimentaux aux 
très basses températures, on peut montrer (Big. 3) que la variation: 
de 5, en fonction du carré de la température absolue peut être repré= 
sentée par une droite à la précision de nos expériences ; il en résulte 
: que la tangente à (5, T) au zéro absolu est horizontale. L’allure génés 
e 


rale de cette courbe est semblable à celle du type N décrite antérieure- 
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ment par L. Néel (25) et observée expérimentalement par E. W. Gor- 
ter (18) sur les ferrites LisFe:s_,Cr,O,. 

<: L'inverse 1/7, de la susceptibilité décroît entre o° et 1000 K, puis croît 
avec une pente du même ordre de grandeur que celle de la droite cal- 


: culée de Curie-Weiss ; elle présente une discontinuité au point de 
* Curie 6,. 


Fe_O. 36 
&, S 9, Fa 


SFe,0, . 3Gd,0, 


(Ss, T2) 


SEA RUE 


ps Lo 


t. 
ï 


: 
24 


; 
L 
È 
£: Sur la figure 2 nous avons représenté suivant la courbe 7, la varia- 
“tion (ss, T) relative à l’échantillon de ferrite de gadolinium de notre 
ho étude (35), de composition globale Fe,0;,.Gd:0;. On peut 
montrer que les propriétés de cet échantillon peuvent s’interpréter 
“quantitativement à 2 p.100 près en admettant qu'il est constitué par le 
-mélange 0,26 g de 5Fe,03.3Gd:0;, 0,64 g de Fe:0:,.Gd:0, et 0,1 g de 
-Gd:0:. Les points de compensation 8, et les points de Curie 0, (34) 
appartiennent au ferrite 5Fe:03.3Gd:0;,;.les points de Curie 0, (34) 
a ppartiennent au ferrite Fe:0;.Gd:03. Cette explication rend compte 
des divergences exposées au paragraphe 1. 


w 


É V. — Conclusions des études préliminaires. — Il ressort de cette pre- 
-mière partie qu’au cours de la préparation chimique le ferrite à structure 
grenat doit se former plus facilement que le ferrite à structure pérov- 
skite. Les propriétés magnétiques relatives à chacun de ces deux types 


“de ferrites sont très différentes. Il était alors intéressant d'étudier dans 
à f 

VAnn. de Phys., 13 série, t. 3 (Mai-Juin 1958). 28 
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chaque cas la série des ferrites obtenus avec les différents ions terres 
rares : les ferrites Fe:0,.M:0; ont été étudiés par M. A. Gilleo (16) (29) 
S. Geller (14) (15) et R. M. Bozorth et al. (9) ; les paragraphes suivants 
sont consacrés à l’étude des propriétés magnétiques des ferrites, 
5Fe:0;.3M:03. 


DEUXIÈME PARTIE 


Les propriétés magnétiques des ferrites 5Fe:0,.3M:0;. 


1. — Quelques renseignements sur nos échantillons. — Les différents. 
ferrites ont été préparés par Mlle C. Moesch en appliquant une méthode 
de décomposition des nitrates mise au point par F: Bertaut et F. Forrats 
Les préparations ont été faites en prenant l'ion Y ou l’un des ions de la 
série des terres rares (1). Le degré de pureté des oxydes utilisés était: 
supérieur à 99 p. 100 (tableau IT). Avec La, Ce, Pr, Nd, le ferrite ne. 
se forme pas ; le ferrite avec Pm n’a pas été préparé, cet élément étant” 
radioactif et de durée de vie moyenne de 14 à 18 jours. Avec les autres 
ions, les ferrites 5Fe,0:.3M:0; ont été obtenus. Nous remarquerons 
que le ferrite ne se forme que lorsque le rayon de l'ion M est inférieur, 


à 1,13 À (tableau Il). L'examen aux rayons X a permis de déceler 
l'existence d’impuretés uniquement sur les ferrites avec Tm et Lu ("; 
elles sont constituées par des ferrites du type Fe,0;.M:0;, identifiables. 
par les raies caractéristiques de leur structure pérovskite (6) (14)(15) (20) ÿ 
leur proportion a été évaluée à environ 10 p. 100 en volume. Sur 
d’autres ferrites, les mesures du paramagnétisme au-dessus du point 
de Curie ont mis en évidence une discontinuité au voisinage dé 
950° K (1) attribuable à la présence d’un faible pourcentage de Fe;0;4 
non combiné ; une correction peut alors être calculée au moyen des 


résultats expérimentaux connus sur Fe:O3x (24) (tableau I). È 
Tous les échantillons ont été chauffés à 1 300° C et refroïdis lente= 
ment depuis cette température. ÿ 


Nous étudierons séparément, à la fin de ce travail, les ferrites avec. 
Sm et Eu, pour lesquels on sait que les propriétés magnétiques des: 
ions trivalents sont différentes (38) de celles des treize autres ions de l& 
série des terres rares. k ‘% 

; à 


() M. F. Trombe nous a gracieusement fourni des oxydes très purs rela= 


=. 
-tifs à Y, Pr, Nd, Gd, Er; nous l’en remercions. Les oxydes relatifs à La, Gel 


Th, Ho, Tm, Lu ont été fournis par Johnson Matthews et ceux relatifs à 
Sm, Eu, Dy, Yb, par W. Francke. | 


* Là . . ; 
(*) Les résultats relatifs aux ferrites avec Tm, Lu seront représentés en! 
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IL. — Propriétés magnétiques des ferrites avec M — VGA MAMDE Dy; 
Ho :; Er; Tm; Yb; Lu. Résultats expérimentaux. — A une température 
donnée, pour les ferrites avec Y et Lu, l'expérience montre que 


+ 3H0,0 


SFe_ © 2°3 
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Tagceau IV 


FesO3-3Tb:0 à 
E:04-3%20; ES ee 
Dons K; So uh —9-44 + 0,05 | Dipb= Siren os à 
{ 
To K Ss vb || To” Ss ub 1/7m E 
D C4 
4,25 9.26 
15 9-42 
20.4 9541 
30 9,32 
91,5 52e 
117,5 9,06 
6 136 8,92 
148,5 8.78 
‘ 160 8,66 
173,5 2582 
pe 198 8,20 
226 7,80 L. 
247 7-53 4 
260 7:34 Ée 
: 289 6,97 | 
“4 318,5 6,48 "1 
| 369 5,76 à 
N 417 4.97 | 
f 1. 462 4,23 
500 3.4 
525 2,78 
nr 544 2,14 
is 568 o 
; 60 © Va 
, ; è 
LA A —_— 16 
4 
ï 24 
à a: 
(fig. 4). Le coefficient de dureté magnétique a est inférieur à 150 sauf 
Ce au voisinage du point de Curie. La valeur de l’aimantation spontanée ss 
Lt s'obtient en extrapolant la droite (s, 1/H;) jusqu’à l'axe des ordonnées, 
si l'erreur maximum est de 0,5 p. 100. Pour les ferrites avec Th, Dy 
-., , Ho, Er, les isothermes (5, H;) (fig. 4, pour 5Fe:0; .3H0,0; par ex.) son 
analogues à celles que nous avons déjà décrites pour 5Fe,0;.3Gd:0 
% __ ($4-1"e partie); les erreurs maxima sur les déterminations de 64 et ne 
Ces sont également de 1 p. 100 et 4 p. 100. Pour les ferrites avec Tm € 


Yb, nous avons observé que les isothermes (, H;) (fig. 4) obéissent à 
À 


4 


Ya 
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4 TaBceau IV (suite). 
Ps 
74 
. 
2 5Fe:03. 3Dy203 Fe,0;,.3H020 
Rs 0o—= 2209-K ; 0; —563 K 0e = Dé Re 567 K 
| So ub — 32:5 + 0,3 So pb — 27,5 + 0,3 
Là T° K Ss ub 1/4m TK Ss ub 1/{m | 
32:4 253 27 ,44 
31,8 4,2 27:24 À 
28,1 1,51 20,4 21,55 PET LS 
26,3 É:22 47 11,46 GE 7 AR “ 
25,9 I,09 60 8,97 0,80 PEN 
25.0 1,04 89,5 353 1,15 } 
18.85 1,06 III 1,49 1,39 me 
16,29 1,18 130 0.263 1,60 2 
13,80 F 1,16 161 115023 1,84 % 
11,67 _ 1,20 I9I 1,96 2,20: "3, ANR 
8 46 1.49 233 2,80 2,81 FC 
6,66 1,69 259 3,08 3,14 A". 
5,62 1,89 285 3:02 ARC) m1 
4,19 2,01 329 3:04 3-84 ME 
3,16 22 382 2,96 4,64 We 
1,88 2,46 446 2,62 5:39 Da 
0,415 2,75 503 2 TO 6.02 À 
0:343 2,82 546 1,22 5:45 n 
o,185 2,98 564 0,55 4,50, at 
0,334 3-18 570 a ul 
0.70 4,22 573 ° Th 
1,09 3:46 579 A Va 
1,39 3:52 PE 
1.69 3:92 Me 
1,87 4,31 l; 
1,92 4,79 LE 
1,89 SRG * ë 
Mort 5:55 Ke È 
AA 5.64 SR 
0,68 4.31 af 
o 4.35 2e 
o 5.58 © À: 
o 6.44 PA 
le) 7:52 Fr 
ES 
| Ja loi 1, 5— 08 + x.H;, même aux températures voisines de celles de 
r L $ À L 


 J’hélium liquide. ; pe ; F2 
Sur la figure 5, pour chaque ferrite, sont reportées en fonction de la 
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Tagzeau IV (suite) è 


5Fe:O3. 3Er203 5Fe:03.3Tm20; 
Be 840 K; br = 556° K 4<TBe< 20,4 ; Üf = 549 
Ce ub = 231 + 0,3 So ub = 2:0 + 0,1 
TEE EEE Te 
Home Ss ub 1/7m To K Ss ub 1/7m 
à 4,2 22,07 2,55 1.85 -0,953 
: 20,4 12,84 0,85 4,2 1,79 0,954 
56 3,98 1,06 20,4 1,65 1,20 
66,5 2,0I 1,08 27 2,01 n°2700 
q 72 1,247 1,24 40 2,54 1,65 
#4 76 0,773 1,30 54,5 2,91 1.8r 
AE | 82 0.204 1,36: 70 235 2,02 
84 0,216 x,39 88 3185 Bee 
! 1 87 0,204 1,44 116 4.48 SON 
91 0,63 1,57 146 4,73 342 
5: 98 E.275 1,6 174 4,84 4,08 
sl 107 1.88 È;73 215 4,835 4,86 
"Re 131 3:03 2,18 270 4,51 5.64 
& 151 Sue 2:29 289 4.AI 5.04 
: 175 4,0 2.69 332 3:96 6,805 
202 4,28 2,93 390.5 3,47 7.68 
si 234 4,46 3:47 452 2,75 8,80 : 
253 4,48 3.78 520 1,65 10 
283 4.51 4.28 540 “02 8,80 
: 320,5 4,20 4,44 552 ° 
||. 367,5 3:94 4,9 560 o 
| 396 3 67 5,14 566 © 
TA, 439 3»22 5:71 
| 487 267 6,19 = 
LE 523 1,88 6,63 
: 558 (9 LS 
615 o 43 
ME, 651 © 7,61 ; 
D 


e 


TON température les valeurs de 0,4, (tableau IV). Les courbes (os, T) relati: 


ves aux ferrites avec Tb, Dy, Ho, Er sont du type N, décrit ci-dessus 
_ à propos de 5Fe:0,.3Gd:0; ($ 4-1"2 partie) ; elles sont caractérisées par 
le fait que l’aimantation s’annule à une température de compensation. 


. et que la tangente à la courbe au zéro absolu est horizontale. Dans le 
cas du ferritede thulium, nous n’avons pu que localiser la température 6 
24 

‘te 

L s " 

# A nr AUTRE 
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TaBrEau IV (suite) 


5Fe,0;3.3Yb:0; 5Fe,0;.3Lu,O 
br 548° K ; S,ub —0 053 Êr—= 549 ; : ue ee Eos 
To K TS ub 1/7m ON Ss ub 
DA 0,252 2,70 | 4,2 8,32 
4.2 0.261 * 2,85 20,4 8,22 
15 1,458 4,21 44 8,20 
20,4 232 3,81 64,5 8,18 
61.5 6,26 8,0 74.5 8,175 
75 6,77 10,1 80.5 8,09 
89,5 7:05 10 41 118 7,88 
100 122 10 20 164 TASIE 
123 7.40 12,62 192 Tes 
145 7-40 12,62 253 6.38 
164 7e de 282 6,0 
190 SE I 334 4 
227.5 6,84 1/12 400 \ Le 
250,5 6,63 19,55 459 48550 
318 5,81 10,2 529 2.04 
359:5 5:24 20,2 544 9:96 
418 4.47 20,6 555 o 
48 3,34 21,5 55 © 
517 23439 1513 581 o 
548 o 
592 e 
620 () 


rentre 4°2 et 20°4 K. Pour le ferrite d’ytterbium, la courbe est du type 
- P (25) ; l'aimantation spontanée croît avec la température, passe par un 
maximum pour ensuite décroître et s’annuler au point de Curie ferro- 
magnétique 6.. Pour les ferrites avec Y et Lu, les courbes (54, T) sont du 
type Q (25), elles ressemblent aux courbes observées sur une substance 
ferromagnétique normale. 
Sur la figure 6 nous avons représenté les courbes de variation de 
l'inverse de la susceptibilité paramagnétique moléculaire X,, (tableau IV) 
- en fonction de la température. 
Dans le tableau III sont reportées pour chaque ferrite les valeurs 
» de 6,, 6; ainsi que l’aimantation à saturation absolue 5, ub obtenue par 


extrapolation au zéro absolu des courbes (54, T?) ou (54, T). 
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5F,03:3M, 
avec M = 


Gd-Tb -Dy-Ho-Er- Tm-Yb-Lu-Y 
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TROISIÈME PARTIE 


Interprétation des propriétés magnétiques 
des ferrites 5Fe0; .3M:0:: 


 [. — Résultats cristallographiques. — F. Bertaut et F. Forrat ont 

: montré que la structure cristalline de ces ferrites est du type grenat 

(fig. 7). Les ions oxygène définissent trois sortes de sites à l'intérieur 

| desquels sont placés des ions magnétiques : les ions Fe occupent les 
sites octaédriques 16 a et tétraédriques 24 d, tandis que les ions M 

- occupent les sites 24 c. Nous appellerons respectivement sous-réseau a, 

78 l’ensemble des sites a, d. c. Les valeurs du paramètre a (7) (17) 

. sont reportées dans le tableau II, elles varient dans l’ordre croissant des 

» rayons ioniques de l'ion M. 


t 
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II. — Les interactions magnétiques. — Considérons les ferrites d’yt- 


trium et de gadolinium et faisons la somme des moments à saturation 
absolue des ions magnétiques contenus dans la molécule ; nous trou- 


vons respectivement les valeurs 4 X DGSE 50 ub et 6 X7 | 
LA xX5+6 x 5—92 yb, alors que les valeurs expérimentales sont 


PPT ET D'ER 


O lon Fe sur site a > 
F + (d'après Strukturbericht 
& lon Fe sur site d et FForrat): 
@ 1on M sur site € 
Fig-7 TA 


Figar 


9:44 et 30,3 kb. Si on remarque également que la variation thermique, 


de l’inverse de la susceptibilité paramagnétique au-dessus du point de 


est dirigée du côté des T positifs (1) (2) (3) (4), on voit que ces résultats 


Curie en fonction de la température est une courbe dont la concavité. 


présentent une grande analogie avec ceux obtenus sur les ferrites spi- 


- nelles (25). Pour les interpréter, L. Néel (26) a proposé le modèle fer-. 
- rimagnétique suivant : entre les sous-réseaux a et d existent de fortes: 


interactions négatives, qui orientent antiparallèlement les ions Fe des 


sites octaédriques d’une part aux ions Fe des sites tétraédriques d’autre 


part ; sous l'influence d'interactions négatives entre les sous-réseaux € 


et d, plus faibles que les précédentes, l’assemblage ferrimagnétique 


des ions Fe aimante les ions Gd des sites 2/4 c en sens inverse de sa 
propre aimantation résultante, Les valeurs des aimantations à satura- 


à L'sc4 % 
à 
S 
l 
: 
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tion absolue calculées, suivant ce schéma, pour les ferrites d’yttrium et 
de gadolinium sont alors 6 X 5—4 X 5— 10 mb et 6X7+4x5 
OX — 30 wub, en bon accord avec les valeurs expérimentales. Le 
comportement ferrimagnétique des ions Fe a été confirmé par les expé- 
rences de diffraction des neutrons (8) sur le ferrite d’yttrium. 


IT. — Les aimantations à saturation absolue. — L'ion Fe+++ est dans 
un état S, son moment à saturation absolue est de 5 ub. Pour calculer 
celui d’un ion trivalent de la série des terres rares nous utiliserons les 
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j Sub! 
s0-- 
6(L+25S)-10 
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'e 


» résultats théoriques de F. Hund (21)et J. H. Van Vleck (38). La couche 
- électronique 4 f contribue au magnétisme, elle est complète avec 14 élec- 
» trons (tableau V). Dans l’hypothèse du couplage de Russel-Saunders, 
? les propriétés magnétiques de l'ion sont caractérisées par son nombre 
> quantique de spin S et son nombre quantique orbital L (tableau V). 
- Plus précisément, si les électrons 4f sont placés dans un faible 
1 champ extérieur, l’état magnétique sera défini par le nombre quanti- 
" que J—L+S, et le moment à saturation absolue de l'ion correspon- 
à dant est égal à : 
49) PAPE nf A 
4 (tableau V); dans ces conditions, le moment à saturation absolue du 
 ferrite 5Fe:0;.3M:0;, calculé suivant le modèle proposé au para- 
- graphe 2-3° partie est égal à : 
(4) Go yb — | 6(L + 2S) —10 | 


3 (tableau V, courbe 1, fig. 8). Si nous admetions que la contribution 
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1 
orbitale au moment magnétique est nulle, le moment à saturation i 
absolue du ferrite est alors égal à : 
(5) a T2 10 | 
= e . ? 
{tableau V, courbe 2, fig. 8). Nous remarquerons que l'accord entre £ 
: + = & = : , , » | 
les valeurs expérimentales (tableau V, courbe 3, fig. 8) et calculées n'est : 


satisfaisant que pour les ferrites avec Y. Gd, Lu, pour lesquels le 
nombre quantique orbital est zéro. Pour interpréter les écarts observés 
sur les autres ferrites avec l’une ou l’autre des valeurs calculées, l’hypo- 
‘thèse d’un modèle magnétique autre que celui décrit paragraphe 2- 
3° partie, par exemple un modèle triangulaire d’un type étudié par. 
Y. Yafet et C. Kittel (40), nous paraît peu probable. Il semble plutôt que 
l'explication doit en être recherchée dans le fait qu’en raison d'un fort 
couplage spin-orbite le moment à saturation de l'ion terre-rare a une 
valeur comprise entre 28 et L + 2S. Ce blocage du moment est possible 
si les électrons 4 f sont placés dans un fort champ cristallin dissymétri- 
que (38) ; l'existence de ce dernier est vraisemblable ainsi qu'en témoi- 
gne la très grande anisotropie observée aux très basses températures . 
sur les courbes (+, H;) (fig. 3 et 4). : 


IV. — Interprétation qualitative des variations thermiques de l’aiman- 
tation spontanée et de l'inverse de la susceptibilité paramagnétique. — 
Nous ferons l'hypothèse que: les interactions magnétiques entre un … 
ion M et ses voisins sont plus faibles que celle agissant sur un ion Fe. . 
Il en résulte que lorsque la température croît, l’aimantation spontanée | 
des ions M décroît plus rapidement que celles des ions Fe; l’aimanta- 
tion spontanée résultante, égale à la différence des deux aimantations 
spontanées ci-dessus, est dans le sens de celle d’un ion M aux basses. 
températures, s’annule à une température de compensation 9,, puis 
change de sens au-dessus de 8,. On peut illustrer ce comportement en 
remarquant que la portion de courbe symétrique de (5s, T) par rapport. 
à l’axe des abscisses au-dessus de 8,, est dans le prolongement de la 
courbe tracée au-dessous de 6, (fig. 5, pour 5Fe:0,.3Dy,0:, p. ex.) 
D'autre part, les mesures au galvanomètre balistique montrent que 
l’aimantation rémanente d’un échantillon de5.Fe:0, . 3Dy:0:, porté dans _ 
un champ fort à la température de l'hydrogène liquide, décroit lorsque 
la température croît, s’annule au point de compensation 8, et change de 
sens au-dessus de 6,. "708 

L’allure rectiligne des courbes (1/4,, T) (fig. 6) nous indique qu'à 
des températures supérieures à 1000 K, l'aimantation spontanée d'un 
ion M doit être inférieure à la moitié de la saturation absolue ; à cette L 
condition, à une température donnée, la variation du moment de l’ion M. 
en fonction du champ magnétique extérieur est du type paramagné- 
tique. D'après l'allure des courbes (5, 1/H;) relatives aux ferrites 
d'yttrium et de lutétium (fig. 4), il est probable que dans les autres 
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ferrites, l’aimantation des ions Fe varie peu avec H, ; il en résulte que 
les interactions dues aux ions Fe sont approximativement constantes, 
en particulier celles agissant sur les ions M. Lorsque le ferrite est placé 
dans un champ extérieur variable, la variation d’aimantation observée 
dans les champs forts est donc uniquement la variation d’aimantation 
différentielle des ions M à partir de leur aimantation spontanée; la « 
susceptibilité observée correspond à la tangente à la courbe de Bril- « 
louin, au point d’aimantation obtenu sous l’action du champ molécu- 
laire des ions Fe. 

Pour interpréter quantitativement les variations thermiques, nous 
étendrons aux substances à trois sous-réseaux magnétiques les métho- 
des de calcul, que nous avons déjà appliquées avec succès aux ferrites 
spinelles (37), utilisant l’approxiation du champ moléculaire et déve- 
loppées par L. Néel (25) (27) (28) pour interpréter les propriétés 
magnétiques des substances à deux sous-réseaux d'ions magnétiques. , 


Phones, 


Dent 4 de plis pere 


V. — L’approximation du champ moléculaire. — Les proportions 
d'ions magnétiques sur les sites a, d, c, sont respectivement : 


À = 1/43 3/8, re ee 


| 


4 ARC 1e ART : ? 
L'approximation du champ moléculaire revient à supposer que 
l’action des voisins sur un ion Fe placé sur un site a est équivalente à 


5 ; * | J > + — es 
la somme h, de trois champs moléculaires hu, Aaas Aue. Le premier Aa 
résulte de l’action des voisins Fe placés sur les sites à, il est propor-. 


. pre . > \ n + TE 
Ronan moment magnétique de ces ions #, et à leur nombre À; le 
champ h44 provient de l’action des voisins Fe placés sur les sites d, il est 


. ñ se a ee 
proportionnel à leur moment magnétique 3, et à leur nombre u; he 
serait défini de façon analogue. 


D'une manière générale, les cl 6 NE Te Le 
: re générale, les champs moléculaires ,, Ah, À. s'écri- 
vent : 


+ 5S = _. u 
* Ra = Dash 2e Nad=aaT a a Ne (1) 
(6) vs — — > s 
ha =Naataa Ia + Naatda + NactacVTe. (2) 
| - — — — 1 
h. == Reach ne NodEcaWTa + NocVTe. (3) 


Ds den ir décor née ed our ati enter ae dé alc-ubCiidx 


Pour satisfaire au modèle magnétique du paragraphe 2-3° partie, 
nous imposerons les conditions suivantes : ne 


Pad = Ndas Rae = Noa POSIGFS ; : 
ac Nous Naas ads Nec NÉGATIFS ; 
Ead = da —= Ecd = Ege = — 1 et ET 


* 
# 


A une température T, dans un champ magnétique extérieur H suffi- 
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samment élevé pour que les moments soient orientés parallèlement à sa 
direction, les aimantations parüelles #,, 34, & sont les solutions des 
trois équations simultanées : 


Ma . : 
Ta =M4 B;e D (aahŸTa + Noa a + NacVTe + cH) (1) 


Ma : 
(7) fr —= M, , Ba res (PAS — Rai Ty + NacYTe — cH) (2) 
do M.. B; re (ca) Ia JE Neo à an PecVTe + cH) (3) 


\ 


Pour satisfaire au modèle ferrimagnétique e sera pris égal à + r au-des- 
sous de la température de compensation 0, et — 1 au-dessus de 0, ainsi 
que pour les ferrites d’yttrium, d’ytterbium et de lutétium. 

M:, M;, M, sont respectivement les moments à saturation absolue 

, d> c P k 

d’un ion-gramme sur les sites a, d'ou c. 

B,,(£Z) est la fonction de Brillouin (‘) relative à un ion du sous- 

ja 


réseau à. 


“.. VI.— La susceptibilité paramagaétique au-dessous du point de Curie. 
» — Si pour les ferrites contenant Gd, Th, Dy, Ho ou Er, on calcule les 
valeurs de l’aimantation spontanée 3,, d’un ion M du sous-réseau c, à la 
température de 100° K, on remarque qu’elles correspondent à des valeurs 
. de B; inférieures à 0,25 si l’on prend M,— L + »$, inférieures à 0,6 si 
l’on prend M, —»$. S 
Pour les températures supérieures à 100° K, on peut alors remplacer 
dans l'équation 3 du système 7, B,. par le premier terme de son déve- 
… loppement en série. 


: 


1 Ce - 
À (8) Te — T Ueca\Da DIS Noa Va SE NecVTe “1 :H) 


” avec : 
7 

‘ C 2x M, 
AE EN AE 


» Si l’on admet que la variation d’aimantation d’un ion Fe en fonction: 
- du champ est nulle (on vérifiera au paragraphe 8-3° partie qu’elle est 
» très faible), le module de la susceptibilité paramagnétique vx, des 


ions M, donné par : 


A obéit à la relation : 

| VCc 

(10) 1 Cm ERP 

D ).B,(7) — PA < .coth 25 .coth = 2e R = 8314.10". 


» Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Mai-Juin 1958). 29 


| nn tds 
ex 
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C’est une droite de Curie-Weiss dont la pente est égale à la constante 
de Curie vC des ions M et dont le point de Curie paramagnétique 8, 
est donné par l'expression : | 


(11) (SPA PCT 


Nous avons représenté sur la figure 6 les droites de coefficient angus. 
laire 16 vC,, calculé avec J = L + S: On remarque qu’à partir de tem- 
pératures 8,, inférieures à 1 10° K (tableau VI) la pente de la courbe expé-# 
rimentale est du même ordre de grandeur que celle de la droite calculée. 
Les déterminations expérimentales de 9, sont difficiles (tableau VI), 
elles sont impossibles avec les ferrites de thulium et d’ytterbium. Bien « 
que les valeurs de ne (tableau VI) déduites de 6,, ne soient pas connues 


nt Lente fé Eh 1 


Tagceau VI 


le 


M Gd Th Dy Ho Er Tm Yb 


PP AA! 


65 K +5 110 70 80 65 62 


LS 


De A ges ss ùe À ne peuvent $ 
p +5 24 “ 32 6 8 être déterminés || 

FN NS EE — X,il — 1,8 Î 

'e 

} 

n 107 57,2 46,4 26,7 At Rouge” fe 


ES Et 


_avec précision, on retiendra pour le moment leurs faibles valeurs, 
significatives des faibles couplages magnétiques entre ions M; une 
étude plus complète de ces interactions sera donnée au paragraphe 12- 
3° partie. 

Pour expliquer les valeurs des saturations absolues prises par les. 
ferrites, nous avions indiqué ($ 3-3° partie) que par suite d’un effet de. 
blocage des moments par le champ cristallin, la saturation absolue de” 
l'ion M devait être comprise entre 2$ et L + 2S. Nous venons d’éta-” 
blir qu'à des températures supérieures à 0,, ce moment est égal al 
L + 28. Nous conclurons que le blocage des moments se produit à des! 
températures très basses, dans la région desquelles nous avons déjà . 
fait remarquer que l’anisotropie magnétocristalline était très Forts 
($ 4-11 partie et 2-2° partie). ‘4 

| L'augmentation de (1/Xm; T) aux basses températures lorsque la. 
température décroît (fig. 6) est liée à la saturation de l'ion M. | 


FR CL 


n 


PRET 0 


L 
? 
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Le fait que la croissance de (1/4,, T) aux hautes températures soit 
plus lente que celle de la droite de Curie-Weiss calculée par 10 pour- 
rait s'expliquer par la superposition d’un paramagnétisme indépendant 
de la température-type paramagnétisme canstant de Van Vleck (38); 
nous pensons (15) plutôt qu'il est dû au fait qu'à la susceptibilité vx, 
s’ajoutent les susceptibilités des ions Fe, y, et w/la, que nous avions 
supposées nulles pour établir la relation 10. Les susceptibilités par- 
tielles 4,, 4, %, sont les solutions du système : 


ae x 
| te D: + T (aa EX a + NaalEXa + NucVEXe + 1). (1) 
M 
(12) ( EXa —h;;. 5 UPAGE + Naau-E ka — NacvELe = LL} (2) 
Ce : 
| Xe —=T (cake a + NealEXa + NcecVEkLe + The (3) 


e ayant la signification indiquée au paragraphe 5-3° partie. La sus- 
… ceptibilité relative à un ion-gramme de ferrite est : 


(13) X = Xka + pa + Ve: 


‘Nous donnerons des résultats relatifs à ce calcul au paragraphe 9- 
3e partie. 


VII. — La variation thermique de l’aimantation spontanée. Le cas de 
5Fe:0;.3Y:03. — En l’absence de champ extérieur H, sous l'effet des 


re 3 os eee : DE £ | 

seuls champs moléculaires À,, 4, h,, les ions magnétiques s’aimantent 

… spontanément. Les valeurs correspondantes des aimantations sponta- 

» nées partielles J%, Ja, ds sont les solutions du système 7 dans lequel 
= 0: 


 L’aimantation spontanée résultante est : 


+ _ F5: _ 
(14) D AUTO dt OU 


Lorsque l’ion M n’est pas magnétique, c’est le cas des ferrites d’yttrium 
et de lutétium, les méthodes de calcul relatives aux substances à deux 
‘sous-réseaux (25) sont alors directement utilisables. Nous les avons 
appliquées au ferrite d’yttrium. L'expérience a montré (courbe if 9) 
que la variation de l'inverse de la susceptibilité paramagnétique molé- | 
* culaire au-dessus du point de Curie est hyperbolique et peut être repré- 
+ sentée par une expression de la forme : 


: (15) 2 re JE 1 Ca 


in OU TR 


- en adoptant les valeurs OC; — 50 ; 1/40 = 30,5 ; é— ggo et Ô— 570 (2) 


450 R. PAUTHENET 


(courbe en trait fin, fig. 9). La valeur expérimentale de la constante de 
Curie moléculaire Cx est supérieure à la valeur théorique C;; = 43,77 
relative aux dix ions Fe***. Un résultat semblable avail déjà été 
observé sur les ferrites spinelles (10). L. Néel (29) (30) l’a interprété 
par l'influence de la dilatation thermique sur Îles interactions magnéti- 
ques ; en admettant une loi de variation linéaire du coefficient ‘de 
champ moléculaire avec la température : 


(16) Ny = Not + YT) 


0 LA . 2 
on montre qu'entre C; et C,, on a la relation : 


MORE H 
(17) Rap i 


ro) 200 700 9,500 800 1000 1200 1400 TK 
Fig. 9. 

de laquelle on déduit yÿ—=— 1.10". De yo, s, 0, on peut déterminer” 

Aoaa— — 391,9 ; No ua — 742 ; Rod — 210,5. | 


Au moyen de ces valeurs numériques, nous avons calculé la variation 
thermique de l’aimantation spontanée (courbe 3, fig. 9) en appliquant 
les méthodes graphiques indiquées par L. Néel (25). La courbe calcu-. 
lée présente un accord satisfaisant avec la courbe expérimentale. 
Dans le tableau VIT et figure 12 sont reportées en fonction de la tem- 
pérature les valeurs calculées de %,, et 3. La courbe 4, figure 9 a été” 
observée sur un échantillon préparé à partir d'oxyde d’yttrium conte- 
nant à l’état d’impuretés des terres rares fortement magnétiques 
comme (rd ou Dy ; les atomes d'impuretés remplacent Y sur les sites ci 
leurs moments magnétiques s’orientent en sens inverse de l’aimanta- 

tion générale; ainsi s'explique le déficit d’aimantation du ferrite 
impur, ainsi que la décroissance de 64 quand la température diminue. 

On conçoit que les calculs des courbes (54, T) des ferrites à trois 


sous-réseaux soient plus complexes que ceux relatifs au ferrite d’yttrium ; 
. L 
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nous en donnerons un exemple au paragraphe 9-3 partie, auparavant 
| nous exposerons une méthode simplifiée qui rend suffisamment compte 
des faits physiques. 
® 
VIII. — Le coetficient de champ moléculaire moyen entre l’ensemble 
des ions Fe et les ions M. — On peut admettre en première approxima- 
. tion que les coefficients de champ moléculaire sont proportionnels aux 
points de Curie ferromagnétiques. La courbe (6,, a) (fig. 10) indique 
. que les points de Curie décroissent avec le paramètre (ce résultat sera 


Oo { 


K 


570 


550 


% 122 12,3 12,4 RU 


Fig. 10. 


expliqué au paragraphe 12-3° partie) mais la variation correspon- 
… dante des valeurs des coefficients de champ moléculaire ne doit pas 
* dépasser 4 p. 100. Nous supposerons donc dans la suite que les interac- 
tions entre les ions Fe restent constantes et que la courbe de variation 
thermique de l’aimantation spontanée résultante de ces ions reste sensi- 
… blement la même pour les différents ferrites et identique à celle du fer- 
\ rite d’yttrium (fig. 9). Le coefficient de champ moléculaire moyen n; 


\ entre l’ensemble des ions Fe et les ions M, sera tel que son produit par 
: l’aimantation résultante des ions Fe soit égal au champ moléculaire 


résultant créé par ces ions sur un ion M : 
À 
(18) LT gs — Was) = RcalTa + NoabÜa. 


de terres rares. 
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de laquelle on déduit en tenant compte des résultats du paragraphe 13 : 
(20) == 


On remarquera (tableau VI, courbe 11) que les valeurs prises par ce 
coefficient r sont notablement plus éle- 
vées que celles de n, ($ 6-3° partie) mais - 
beaucoup plus faibles que celles de noca 
($ 7-3° partie). Pour les ferrites de thu- 
lium et d’ytterbium, les valeurs de n, 
bien que difficiles à déterminer, doivent 
être voisines de zéro (courbe 11). Comme * 
les valeurs de n,. doivent également être 
très faibles, il en résulte que les interac- « 
tions magnétiques agissant sur les ions 
thulium ou ytterbium dans ces ferrites 
sont également faibles ; ainsi s’explique- 


es 


} 
RU rait le comportement en paramagnétique 
| r z : 
AGZ 5160167. CEE PAS) non saturé observé uniquement sur ces À 
: n CE Lt 
-ol-Gd Tb Dy He Er ImYb_. deux ferrites aux températures voisines « 
Ho (cer 2) | | de celles de l'hélium liquide ($ 2-2€ par- à 
RE À el tie, fig. 4). dE . 
l ‘ Les valeurs respectives des coefficients 


n | de champ moléculaire na ($ 7-3° partie) « 
je et n permettent de vérifier que les inter- 
actions entre ions Fe sont au minimum * 
dix fois plus fortes que celles entre ions £ 
M et Fe. On vérifie ainsi que la variation thermique de l’aimantation « 
spontanée d’un ion Fe, dans les différents ferrites, est sensiblement M 
indépendante de la nature de l'ion M, justifiant ainsi l'hypothèse faite M 
au début de ce paragraphe. : 


Fig. rr. 


IX. — La variation thermique de l’aimantation spontanée des ferrites L 
Les aimantations spontanées %,, et 34, relatives aux « 
ions fer étant égales à celles calculées pour 5Fe:0,.3Y:0; ($ 7-3° partie, 
tableau VIT), l’aimantation spontanée à,, relative à l’ion M sera donnée 
par : | 


Me ; 
(21) ÉPARL A PR à PR a 2 ne [RU ae — XIas) + Nos Tce] | 


SP sa LEP LAN CC. 


où les valeurs de n et n sont celles qui ont été reportées dans le 
tableau VI; les mesures de paramagnétisme au-dessus du point de 
Curie indiquent que les valeurs de y sont du même ordre de grandeur. 
pour les différents ferrites et voisines de — 1.10“ (1). 
Dans le tableau VII, sont reportées les valeurs de #,, obtenues en. 


Pat A DRE 
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résolvant graphiquement l'équation 21. L'aimantation spontanée du 
: ferrite sera donnée par la relation 14. On vérifie facilement qu'à la 
précision des expériences et du calcul, l'accord est satisfaisant entre 
les] valeurs expérimentales (fig. 5, tableau IV) et les valeurs calculées. 
Nous vérifions (fig. 12; pour 5Fe:0,.3Gd;03), hypothèse faite au para- 
graphe 4-3 partie, que ZT) décroît rapidement quand la température 
croît. 
Pour les ferrites de gadolinium et de dysprosium, nous avons essayé 


id Js 


SFe_ O. d 
23 4 23 


(Ja,,7) 


200 300 


Fig. 12. 


de déterminer les aimantations spontanées 345, Da, 3, en résolvant par 
approximations successives graphiques les trois équations du système 7 
…_avec H—o. Nous avons attribué aux coefficients nus, Noa, aa les 
… valeurs trouvées sur le ferrite d’yttrium ($ 14); n« a la valeur indiquée 
dans le tableau VI; les coefficients n et nx ont été déterminés en 
ajustant la courbe en deux points particuliers, ils ont respectivement 
» les valeurs — 15 et + 4o pour le ferrite de gadolinium, — 53 et + 52 
- pour le ferrite de dysprosium. A la précision graphique près, les: 
- valeurs de 4,4, Ja, sont celles que nous avions obtenues par la 
- méthode exposée au début de ce paragraphe (tableau VIT). Nous avons 
À pu calculer les susceptibilités partielles L;, 4, xe en résolvant le sys- 
_ ième d'équations 12; comme nous pouvions le prévoir, à la précision 
graphique près, la susceptibilité X44 + p4a a été trouvée du même 
Ë ordre de grandeur pour ces deux ferrites, environ 150. 10—* à 30° K 
- et le 1/10 de celles de yy.. Pour le ferrite de dysprosium (fig. 13), 
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Tagceau VII è 
1 ER + 
Jar (T) et Jas (T) ‘ 
en magnétons de Bohr 5Fe203. 3Gd:03 5Fe203:3Tb:03 * 
dans le ferrite d’yttrium 5 L 
et les ferrites de terres rares 4 
Tor Jas wub Jas yb T°K Te: Dre des 4 
14 
o = 5 20 6,55 20 6,83 || « 
109,5 5 4,95 re a VE 5° 5:02 910 
137 4 :99 4,89 100 3:42 100 3:31 J 
156 4197 4,83 50 244 20 2:29 ||. 
180,5 4,89 4,71 Eos 1,82 Er 1.83 $ 
209 4:87 4,61 250 1,36 l 246 1.310100 
227 4,86 4,58 290 1,18 300 T4 ? 
240 4.83 4,52 359 0,9 35° O° 814 
263 4,77 A,AI 400 0,7 400 o 64. ||"& 
281 4,72 4:34 459 0.55 450 0.47 || 
306 4,62 4,20 500 0.42 500 0.23 || 
325 4,60 4,08 , | 
355 4,37 3,90 È 
377 4,24 3»75 | 
403 4-06 3,56 
430,5 3:85 3:35 
453,5 3,67 ST x 
488 3:22 2,75 
527 2,75. 2,33 
°538 2,42 2,05 


5FesO3.3Dy203 


Tagceau VII (suzte) 


5Fe:03.3H0:30s 


POUR 


Jes 


5Fe:03.3Er08 
noue Tes : 
20 4,85 
50 2,40 
84 1.48 
150 0,86 
200 0,65 
259 0.56 
300 O.44 
350 0,36 
400 0,28 
450 0.22 
500 0,19 
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, Tee 
l'accord est-satisfaisant entre les courbes (os, T) et (1/Xu, T) expéri- 
mentales et calculées: on RE à le brusque décrochage vers 


40° K entre les deux courbes (55, T), probablement dû à l'effet Le blo- 
cage des moments sous l'influence du champ cristallin. 


Ce 4 | l 
u SFe,O,: 3Dy,0, 
2 
(6s,T) C4 Ft} An 
1 à m — 
a Courbe calculee 8 
Courbe expérimentale 
7 
e. —6 
5 
— 4 
# 
nn 
; —2 
on 
. | JAN | 0! _ 
4 0 100 200 300 400 500 600 700 T°K 
À Fig. 13 
#7 
- X.— La variation thermique de l'inverse de la susceptibilité para- 


- magnétique au-dessus du point de Curie. — En notation matricielle, on 
peut écrire le système 6 d'équations linéaires reliant les champs molé- 
* culaires aux aimantations partielles sous la forme : 


# 


F0 Rj=te]. [4 (1 


É 
2 
- Si nous désignons par [C] la matrice colonne des constantes de Curie 
pouvs Cas Cas C des ions sur les sites à, d, c et par |] le rap- 


+ port [3] V4, on montre que dans la région paramagnétique [x] est relié 
» à la température T par l'équation : 


(23) G= PT Fr] —[C] (r].E] F(G]: 


» on remarquera l’analogie de cette expression en notation matricielle 
avec l'expression algébrique de la loi classique de Curie-Weiss. En 
PE 02 l'équation 23 écrite pour trois sous-réseaux, on montre que 
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l'inverse de la susceptibilité atomique 4 = {a + ba + vL, varie avec 
la température suivant la loi : 


I aT + 


(24) 7 si +R BTE 5? 


la constante de Curie C est Su à XCa + tx + vG et les coeffi-s 
cients 1/0, «, 5, #, à sont des fonctions des coefficients de champ molé-: 
culaire et de À, y, v. D’une manière générale, on peut montrer que 
dansles substances à p sous-réseaux la courbe (1/4, T) est de degré p —. 
Nous ne ferons pas la discussion de ces formes de courbes en Foncto 
des différentes valeurs des paramètres, nous remarquons cependant 
qu’en raison de la prédominance des interactions entre ions Fe des 
sous-réseaux a et d ($ a-3° partie), l'allure générale des courbes (1/%, T}#Æ 
doit peu différer de celle représentée par la loi hyperbolique relative au» 
ferrimagnétisme à deux sous-réseaux (23) ; ce résultat a été vérifié par n 


l'expérience (1). à 
4 

QUATRIÈME PARTIE t 

Le cas des ferrites de samarium et d’europium. El 

I. — Propriétés magnétiques des ferrites avec M — Sm ; Eu. Résultats. î 


expérimentaux. — Dans un grand intervalle de températures, les iso-« 
thermes (5, H;) suivent la loi hyperbolique >, avec un coefficient de” 
dureté magnétique a inférieur à 150 sauf au voisinage du point de 
Curie et dans la région des très basses températures où apparaît une » 
forte anisotropie marhétoeristalline, Les courbes (5, T) (fig. 14,4 


sPIAET ca théir Caif- md 


.— 


Fig. 14. 


# \ 
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pe 


_ tableau VIT) ne présentent pas de points de compensation, on remarque 
- cependant que pour le ferrite de samarium, aux basses températures, 
» la courbe décroît légèrement avec la température. 


Tagceau VIII 


; 5Fe;0O; .3S5m°0; 5Fe,;03.3Eu:0; 
Pr 578K ; So up — 9,32 = 566° K ; So uh —5:15 
Ss ub TK Ss ub 
9:31 4.2 5,18 
9,35 20,4 PAU 
9.44 35 5.16 
9,39 50 5,16 
9-04 75 5:16 
8,65 08.5 5:09 
TT 120, ,0 
6,80 138 : de 
6,32 159 5-02 
5,38 286 4,68 
4,38 320 4,44 
3,3 ST 4,10 
1,7I 428 3:56 
o 478 2,96 ; 
520 2,36 
592 O 
640 o 


; L'interprétation de ces résultats est plus complexe que celle des résul- 
tats relatifs aux ferrites précédents ; au blocage des moments dans le 
champ cristallin dissymétrique ($ 3-3° partie) s'ajoute la propriété éta- 
!blie par J. H. Van Vleck (38) qu’en raison des faibles largeurs des 
intervalles des multiplets vis-à-vis de #T, le moment effectif de ces ions 
varie avec la température. 


à 
4 CINQUIÈME PARTIE 
(À 


Les interactions. 


 [. — Les coefficients réduits de champ moléculaire. — L. Néel (31) (32) 


». 

# établi que, dans les métaux de terres rares, le couplage des vecteurs 
Fe NE RAR ; ; ; ” ; 

poagnétiques résultants J —L + S se fait uniquement par l’intermé- 

4 

F 

“À 

4 


2 
A "+ dit Dé 
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diaire des vecteurs spins résultants S. En supposant qu'il en soit de. 
même pour les‘ions de terres rares dans les ferrites correspondants, 
nous obtiendrons des résultats plus représentatifs en rapportant les 
coefficients de champ moléculaire au moment de spin seul des ionsw 
terres rares participant à la liaison magnétique; ceci nous conduit à 
remplacer les coefficients x et n par des coeflicients n’ et n,. définis par | 
les relations : 
n'.2S = n(L + 25), 
n(2S)? —=n,\L + 28). 


On a mis dans cette dernière relation (2S)? et (L + 2S)° car il s’agit 
d'interactions entre deux ions de terres rares. | 

Les variations de n’ et n} dans la série des terres rares ne devraient” 
alors provenir que d'éventuelles variations de la distance entre les ions.m 
Le tableau IX donne les valeurs de n’et n}.. 4 

Si nous écrivons le système 6 des équations de champ moléculairem 
sous la forme : - 


+ "@ 


> > NEA 
fee —= Paa  Uaa Te É Pa Uaa Ja + P ac: ac: Te 4 
> — — né L 
(27) fes — Da + Ua + Ta + Da: Ua : Ta + Pac + Udc- De 1 
L 


> 


T > 
he —= Pea - Ua + Ta = Peca - Ua Ta 2 Pec - Use Te 


dans lesquelles p;; représente le nombre d’ions sur des sites SF proches 
” voisins d’un ion sur un site z et à la distance D;;, L. Néel(25}(33)a montré” 
que le coefficient réduit de champ moléculaire u;; est proportionnel à 
l'intégrale d'échange A;; (38) entre deux porteurs de spin résultant S,* 
et S;. En identifiant les équations des systèmes 6 et 27 et en utilisant 
les valeurs de p;; (5) reportées dans le tableau X, on obtient : U 4 


# 


ee pue _—— __ Tag, 3 
CORRE) Dane Ua — 3, + aa; 
3 n ; 
We 3, le; ade — — 6: , 
, s. 


Tagzeau IX 


M Gas | UT Dy Ho Er 


es 107 85,8 92,8 66,7 66,3 
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Dans le tableau XI sont rassemblées les valeurs calculées de u;; pour 
les différents ferrites étudiés ainsi que les distances entre couches 
magnétiques correspondantes, obtenues en faisant la différence entre 
la distance atomique D;; (tableaux X et XI) et les diamètres ioniques à 
(valeurs de Goldschmidt). 

Sur la figure 15 nous avons reporté les valeurs de x en fonction 
de D-5 pour les ferrites de terres rares ainsi que celles relatives à la 


200! eu re STE) 


100 


-200 


400 — 


-500) 


E - Fig. 15. 


-magnétite (29) (tableau XI). Nous remarquons que les différents points 
“peuvent être reliés entre eux par une courbe continue, qui elle-même 
peut être reliée de façon continue à la courbe (u, D-à) calculée par 
-L. Néel (33) sur les métaux et alliages. Est-ce une coïncidence ? En 
“effet, l'entourage des ions magnétiques dans les ferrites n’est pas 
constitué uniquement d'ions magnétiques, comme cela est le cas dans 
les métaux, mais également d'ions d'oxygène par l'intermédiaire des- 
“quels peuvent exister des interactions indirectes de superéchange (22). 
“Sans exclure l'hypothèse du superéchange, la _continuité des deux 
courbes signifie que s’il y a superéchange, l'amplitude des interactions 
indirectes correspondantes varie de façon continue avec la distance 
Ventre couches magnétiques. L. Néel nous a fait remarquer que la por- 


‘tion de courbe correspondant à des valeurs de D- supérieures à 1,5 À 


\ Tr Ni Vi À FAURE » 
} #, 
‘ \ 
L60 R. PAUTHENET | 
TaBueau X [M 
1 
LE 
; La 
Site a Site d Site c Le 
a 2 IL 
VŸ [42 (4 
Paa 8 | Dax . . Pda 4 | Daa ul Pca 4 | Dca a 4 
” É £ 
paa | 6 | Daa °3s Pad 4 | Dua 7 pet 2 | Dea 2 
| le a 6 
{ Pac 6 Duc _… Pdc 4 | Déc 4 Pec 4 Dee se 
4 
L1 
L 
À 
Tagceau XI 4 
éé ui Di; À 
RE uaa | It (| 5,35 1:34 4.01 
5Fe203.3Y503 } Uad — 46,4 3:46 1,34 NET) 
à | uüd  |— 20 3:79 1,34 2,45 
Li #4 
je 5Fe:0s.3Gd30s . 4 Ucc — 00,75 119,818 2,22 1,508 | 
CNP U(ad)c 115,75 346 (1) 1,78 (1) | 1:68 NS 
à i 5Fe20s.3Tb2Os : < Ucc = 0,25 3:817 2,18 1,637 
Ë une: (+ 6,3 13,46 À) 4 2,76 0h RS 
MN SFe,0,:3Dy10, . |. ; EL Es 3,80 2,14 1,66 || 
"17 Ro uade | 10,2 (| 3.444 (1) | 1,74 () | re7o4f) |N 
Fe;03.3H0303 . . | Eu Tu 3:789 2 1,689 : | 
h ÉD. Ufadje |— 7:35()| 3,44 (1) 724) 0 Er 72 He | 
; Fe:03.3En0s « : uee os | 3,782 2,08 | 1,702, 
me 5Fe:0s.3Er:0s U(ad)e — 7,3 (| 3,420 () 1,71 (1) | 1,719 (| 
& 5Fe:03.3Tm20s . . | wate |— 6,6 (| 3,426 () | x,77 (1) 1,726 (4). 
« Fa | + ll = - | 
à Uaa — 20,6 3,64 1,34 2,30 > 
re FesOs:Feg (16, , : Uab TT 32,4 3:49 1,34 2,15 A. 
MS ubÿ | 1:5 |2,07 1,34 1,63 00 


-(f) Valeurs moyennes. 
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environ peut-être considérée comme étant la résultante de deux cour- 
. bes : la première, représentant les interactions d'échange, correspond à 
des valeurs positives de u ; elle décroit régulièrement quand D-8 croît ; 
la seconde, représentant les interactions de superéchange, correspond 
à des valeurs négatives de u ; pour 1,5 À environ la valeur de « est 


=? 


nulle, elle décroit, passe par un minimum pour 2,1 À environ et tend 
vers o quand D-à croît. 
L’allure de la courbe (u, D-3) rend compte du résultat signalé au 
paragraphe 8-32 partie relatif à la décroissance du point de Curie ferro- 
magnétique avec le paramètre «4 ; en effet, pour les ferrites considérés, 
- les distances entre couches magnétiques a-d sont de l’ordre de 2,12 Aù 


les coefficients de champ moléculaire réduit u,,, définissant les points de 


Curie. décroissent en module lorsque D-5 (ou le paramètre a) décroit. 
A partir des valeurs 6; (tableau IL) et de la valeur uw, connue pour 
le ferrite d'yttrium (tableau XI), on peut calculer les valeurs de uw 
-pour les autres ferrites, en admettant qu'elles sont proportionnelles 
-à 0;; le tracé sur un graphique à grande échelle de ces valeurs en fonc- 
“tion de D-ù nous a permis de tracer la tangente T à la courbe au point 
DO, r À 

Cette courbe rend également compte des variations observées sur les 
“valeurs de 7 ; en effet, en raison des faibles variations du paramètre 
des différents ferrites, on aurait pu s'attendre. en accord avec des résul- 
“iats antérieurs de L. Néel (31) à ce que les valeurs de n’ soient constan- 
‘tes. Les variations observées peuvent résulter du fait que sur la 
courbe (u, D-8), les points correspondants à n° sont situés au voisinage 
“de 1,65 À, où la pente de la courbe est la plus grande. k 

* Nous retiendrons de cette courbe que les substances ont un compor- 


“tement antiferromagnétique lorsque les distances. entre couches magné- 


tiques sont inférieures à 1,1 À; le ferromagnétisme est limité aux dis- 
‘tances comprises entre 1,1 et 1,7 À, au-delà de cette dernière valeur se 
manifeste le ferrimagnétisme. 
à Conclusion. — Ainsi, nous avons montré que les propriétés magnéti- 
ques des ferrites de terres rares s'interprètent dans le sens des idées 
développées par L. Néel (25) sur le ferrimagnétisme. Nous avons pré- 
“cisé les intensités des interactions entre 1ons magnétiques et montré 
“qu’elles sont du même ordre de grandeur que celles agissant dans les 
 ferrites spinelles (25); nous avons ainsi obtenu quelques indications 
sur la variation des interactions en fonction de la distance entre les 
jouches magnétiques. Enfin, notre étude apporte des données expéri- 
mentales nouvelles sur le blocage des moments magnétiques dans un 
champ cristallin dissymétrique. 
à Travail exécuté au Laboratoire d'Electrostatique 
et de Physique du Métal 
de la Faculté des Sciences de Grenoble. 


L62 


CI 


oo 
D 


TE © 
ET 


ec En 


ST CSST 


1 


(8) F 
(9) R: 


(1x0) M. 
(1x1) H. 


(>) H 
(13) 


(14) S. 
(15) S. 


(x6) M. 


(x7) M. 
(8) E 


(19) G 


(20) G. 


LE. 
(22) H. 


(3) L 
(24) L. 
(5): 
(26) 
(27) L. 
(28) L 


(29) L. 

(30) L. 
(Gr): 
(Ha) Le 


(33) L. 
(34) R 
(35) R 
(36) R. 
(37) J. 


(38) P 
(39) Y. 


L. Neez. — C. R. Acad. Sci., 1954, 239, 8-rr. 


NEEz. — Ann. Phys., Fr., 1932, 18, FRE ‘4 
. Neez. — C. R. Acad. Sci:, 1934, 198, 1311-1313. v 
NEEL. — Ann. Inst, Fourier, 1949, À, 163-183. À 
Ne. — J. Phys. Radium, 1957, 12, 259. à 
NEeL. — C.R. Acad. Sci., 1938, 206, 49-5r. | 
Neez. — 7. Elektrochem., Dtsch., 1939, 45, 378-370. Es 
Nec. — Ann. Phys., Fr., 1936, 5, 232-270, | 
. PAUTUENET. — Ann. Phys: Frs re 7, 710-747. À 
. PAUTRENET et P. BLum. — C, R. Acad. Sei., 1904, 239, 33- AE ‘ 
PAUTHENET. — C. R. Acad. Sci., 1956, 242, 1859-1865. à 


R. PAUTHENET 


# 

E 
1, 2 
ptit 


BIBLIOGRAPHIE x 
. Azéonarp. — Communication personnelle. 
. AzéonaRD, J. C. BARBIER et R. PAUTHENET. — C. R. Acad. Sci., 19502 


242, 5531- 2535. 


(CS Bamerer et R. Aréonann. — C. R. Acad. Sci., 1956, 242,183-85 08 
. Bexorr. — C. R. Acad. Sci., 1955, 240, 2389-2390. 

. Berraur et F. Forrar. — C. R. Acad. Sci., 1956, 242, 382-384. 

. Berraur et F. Forrar. — J. Phys. Radium, 1956, 17, 129-187. j 


. Berraur. — The convention on ferrites, London, 1956 ; Proc. Inst. 
electr. Engrs, Part B, Suppl. n° 5 (à paraître). l 
. Berraur, F. ForraT, A. Herpi et P. Meriez. — C. R. Acad. Sci., . 
1956, 243, 898-907. 

P. Bozorra, M. J. Wicrrams, DoroTHy et E. Wars. — Phys. Rev.s. 


U. S. A., 1956, 403, 572. ; 
FazLor et.P. Maroni. — J. Phys. Radium, 1951, 42, 256- 18 ÿ 
Forestier et G. Guior-Guiczaix. — C. R. Acad. Sci., 1950, 230, 
1844-1845. 


. Foresrier et G. Guior-GuiLLaiN. — C. R. Acad. Sci., 1952, 235, 484 
H. Foresrier et G. Guior-Guicraix. — C. R. Acad. Sci., 1953, 237, 


1654-1656. à 
Gezcer. — Phys. Rev., U. S. À., 1055, 99, r64r. + 
GELLER. — J. chem. Phys., U. S. AÀ., 1956, 24, 1236-1230. 

A Ginreon— Phys #Rer., US 10bb, 99er64x. 

À. Geo. — J. chem. Phys., U. S. À., 1956, 24, 1230-1243: 

. W. GorTER. — Thèse Univ. Leyde, 1954 : Philips Res. Rep., Netherl. À 


1994, 9, 295-365, 403-443. « % 
. Guior-Guizaix. R. PauTuENET et H. Forestier. — C. R. Acad. Sci, » 
1954, 239, 155-157. s 
GuOT-GUEEANN, — C. R. Acad. Sci., 1951, 232, 1832-1833. , 
Huno. — Z. Phys., Dtsch., 1925, 33, 855-850. : x 


À. KRAMERS. — Physica, Pays-Bas, 1934, 4, 182-192. * 


. Nez. — C. R. Acad. Sci, 1054, 239, 8-rr. ; 


Nez et R. PAUTHENET. — ee R. Acad. Sci., 1952, 234, PE 2174. 
N&ez. — Ann. Phys., Fr., 1948, 3, 137-198. 


t 


LE + 
md 


IL. Van VLecx. — The theory of electric and magnetic suscé pt b ER 
Oxford, University Press, 1932, 24,5 x 17, x1-384 p. | 
. Weiss. — Arch. Sci. phys. nat., Suisse, 1910, 29, 195. 
Yarer et C. Kirrer. — Phys. Rev. U. S. À., 1952, 87, 290-294. | 


Le Gérant : G. Masson. 


DÉPÔT LÉGAL : 


: 1958, 3° TRIMESTRE, N° D'ORDRE 2915, MASSON ET cie, ÉDITEURS, PARK 


Printed in France. IMPRIMERIE BARNÉOUD s. À. (31.066), LAVAL, N° 3804, — pe 1958 


R ia 
1404 


ÉTUDE DU SPECTRE DE DIFFUSION 
DE L'ANGLÉSITE 


Par Marisa SCROCCO et Jean-Pauz MATHIEU 
4 
{ 
DT: Poe ou sulfate de plomb PBSO,, est un cristal orthorhom- 
pique (8), (4), dont le groupe de symétrie est Vr (Pnma) (6). Les spec- 
tres de sion des cristaux de barytine BaSO,, et de célestine SrSO,, 
‘isomorphes de l’anglésite, ont été l’objet de recherches détaillées (2). 
Nous avons étendu ces études à un cristal naturel bien limpide d’anglé- 
Msite provenant de Tunisie, taillé en forme de parallélépipède tue 
dont les faces étaient respectivement parallèles aux plans de Re 
S de l ellipsoïde des réfractivités. 
… Dansce qui suit, les notations concernant les axes et l'orientation du 
“cristal, ainsi que les grandeurs théoriques qui interviennent dans 
l'expression des spectres sont les mêmes que pour la barytine (2). 
4 La maille élémentaire contenant 4 molécules PbSO,, soit 24 atomes, 
“il y a 69 vibrations fondamentales. Comme il existe un centre de symé- 
“trie, 36 vibrations sont actives en diffusion. Elles se répartissent comme 
1 suit entre les types de symétrie : 11A,,, 11B2,, 7B;,, 7B:,. On peut, en 
“outre, distinguer d’une part les vibrations externes, dues aux vibra- 
Mions de translation des ions SOT et Pb++ (4A,,, 4B:,, 2B,,, 2B3,) et aux 
ibrations des ions SO7 (1A,,, Le 2B,, 2B3g) ; d’autre part, les vibra- 
po internes, dérivées des vibrations des ions SO%. L'ion SO= de 
symétrie T; possède 4 vibrations fondamentales : v,; totalement symé- 
trique, v, doublement dégénérée, v; et triplement dégénérées. Les 
L SOF de la maille cristalline, n’ont plus qu’un plan de symétrie 
t sont au nombre de quatre. La cessation complète des dégénéres- 
lcences et le couplage qui en résulte donnent les ensembles de raies sui- 


Mantes : 
L- HET IAy + 1B> Ven Nes + 1By + 1B, + 1B3 
Ya OU V, > 2AÀ% — 2B:y + 1By + 1B3g- 


2. Le tableau suivant donne les nombres d’ onde », les intensités rela- 
Mives I, les facteurs de dépolarisation, les types de symétrie et l'origine 


des 2{, raies trouvées dans le spectre. 


? On ne trouve que 10 raies externes sur 18 et 1/ raies internes sur 18. 
VAnn: de Phys.; 13° série, L. 3 D -Aoûl 199$). 30 
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ation périodique bimestrielle. 
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TagLEau Î 
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Fi # SA Ces valeurs de. l'intensité correspondent à la somme des intensités de deux 
Au ies non séparées. 4 


à +: À 
* , SJ 


; 3. Le spectre des vibrations externes est plus complet que ceux del 
_-  barytine et de la célestine. Les librations des ions SO devraient êt 
var peu actives si leur ellipsoïde de polarisabilité se réduisait à une sphèr 
comme cela est pour les ions de symétrie T;; or, on trouve 3 ‘vibra 
tions de type B, : les librations jouent donc certainement un rôle dan: 

: l’une d'elles. | HER 


Rappelons que le spectre infrarouge des vibrations externes da ét 


|A 


| À Ë US . . . . . : 

+: étudié par réflexion sous l'incidence normale, les vibrations polarisée 
( pi 

#4 

1 k 
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- étant parallèles aux axes OX et OY (7). On trouve pour nombres d'onde 
des maximums : 


S suivant OX(B3,) : 102 (m) 199 (F) 
4 suivant OY(B:,) : 103 (F) 1/49 (m) 


_ Les vibrations donnant l'absorption la plus intense doivent être les 
antitranslations. Il serait cependant imprudent de conclure qu'elles ont 
bpour nombres d'onde 159 et 103 respectivement, car l'intensité de 
: l'absorption dépend également de l'indice de réfraction (1). 


L 4. Le spectre des vibrations internes comprend quatre régions_bien 
distinctes, correspondant aux quatre ensembles de raies distingués en 1. 
NII est intéressant de comparer les intensités expérimentales à celles que 
… laisse prévoir la théorie dans l’approximation d'ordre zéro, c'est-à-dire 
en admettant que le tenseur de polarisabilité dérivé des ions SOF garde 
“la même forme qu’à l’état libre (2). 

. 

‘à Ensemble E;. — On ne trouve qu'une raie, dont le facteur de dépola- 
“risation, qui varie de 0,2 à 0,3 selon les cas, a toujours une valeur plus 
4e que dans les spectres de la barytine et de la célestine, où il ne 
- dépasse pas 0,05. On ne peut cependant expliquer les variations de la 
polarisation en admettant que la raie B:,, d'intensité nulle à l’approxi- 


“mation d'ordre zéro, apparaît dans le spectre. 


D : : » 2 . 

—. Ensemble E:. — Les 4 raies prévues par la symétrie apparaissent» 
Er. . 2,19) . 4 . 

… mais avec des intensités qui ne correspondent nullement à l’approxima- 
“ion zéro, comme le montrent les nombres suivants : 

LU 


Raiïe Aug (cas 3) By B2g B3g 
I théorique (2) . . . (1) 2,9 0,26 0,09 
I expérimentale . . . (1) 1,49 0,86 LT È 


“ Ensemble Es. — On trouve 5 raies sur 6 prévues. La raie B,, absente 
est bien la plus faible dans l’approximation zéro, mais les infensités des 
mutres raies ne se conforment pas aux prévisions de cette approxima- 


: À Ensemble E:. — Les raies B,, et B:, dérivées de la vibration anti- 
symétrique par rapport au plan de symétrie que conserve l'ion SOF 
n'apparaissent pas. Les autres raies sont très larges (demi-largeur de 
l'ordre de 8 cm‘) contrairement aux raies homologues de la barytine 


et de la célestine. 


MS La comparaison des spectres des sulfates isomorphes : célestine, 
Potine, anglésite, permet quelques conclusions sur les relations entre 


j 
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” 


les propriétés des vibrations optiques et celles des ions métalliques: 
Ceux-ci ont les constantes suivantés : 


Ion Sr Ba++ Pb++ É 

Ravbn ed AT NES 1,27 1,43 1,32 ; 
© == A" 

Polarisabilité en A5. . . 1,6 2,) 4,9 de 


a) Les fréquences des vibrations de valence v, et v; décroissent à" 
mesure que croît la polarisabilité du cation. On a par exemple: ; 


{ 


Jon SD Ba++ Pb++ 


Se St ES 999 988 978 $ 


Cet effet doit être rapproché de l’influence de la polarisabilité dess 
ions sur la nature des liaisons anion-cation dans les cristaux (5). * 


b) L'écart des fréquences provenant de la cessation de dégénérescence, 
des vibrations internes de SOF croît avec la polarisabilité du cation.” 
Ainsi, la différence des nombres d’onde des groupes A;, + B:, et” 


B;, + B:, pour l’ensemble », est la suivante : 


lon Srt+ Bat+t  Pb++ F 

Différence:en GMT AA UE de «0 12 F 

À 

Dans l'ensemble v,, les nombres d’onde sont les suivants : | À 
B3g Big Ag B2y Ag B> ? 

ee = ES Ex Le AE # 

Sr. . 1094 , — 1 103 — f109 FTISTON F 
Ba. . 1084 — 110b "1138 1145 1410700 
brie — — 1060 1052 1193. LION 


LA 
La règle précédente se vérifie pour les écarts entre les deux groupes 
Ai + B: venant de la cessation de dégénérescence. or | 


€) L'écart des fréquences produit par le couplage diminue à mesu 
_ que le cation devient plus polarisable. Cela se voit sur les nombres 
ci-dessus, en comparant les intervalles entre les raies A et B:, d'un 
même groupe, dont la séparation est due au couplage. Cet effet se com 
prend si, les forces de couplage entre anions étant de nature eut 
1 


magnétique, les cations forment un écran d'autant plus efficace qu'il 


sont plus déformables. 4 


d) Il résulte de ce qu’on a vu en b) que les ions Tes sont plus défors 
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: més dans l’anglésite que dans la barytine, ie dans celle-ci que dans 
. la célestine. 


Cette conclusion explique les faits suivants. L’approximation d'ordre 


ÿs zéro, partiellement valable pour la célestine et la barytine, devient 


» lumière du sodium. Le rapport © 


inacceptable dans l’anglésite, ainsi que nous l’avons signalé plus haut. 
- Les librations de l’ion SOY devraient être inactives si l’ion gardait la 
» symétrie Ta ; on trouve avec certitude une raie qui leur est dé dans le 
- spectre de l’anglésite, mais non dans celui des autres sulfates, Enfin, 
- considérons be indices de pren principaux n+, Ay AN, pour la 


, de l’ordre de 0,1 pour la céles- 
- tine et pour la barytine, devient 1 à 0,9 pour l’anglésite : l’aniso- 


Rropie optique croît avec celle de l’ion SOF. 


(Laboratoire des Recherches physiques de la Sorbonne). 
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ÉTUDE EXPÉRIMENTALE D’INTER ACTIONS 
À HAUTE ÉNERGIE 
PRODUITES DANS L'ÉMULSION 
PHOTOGRAPHIQUE (4) 


INTERPRÉTATION PAR UNE MÉTHODE DE MONTE-CARLO.* 
MISE EN ÉVIDENCE DE SOUS-STRUCTURES INSTANTANÉES Ÿ 
DANS LES NOYAUX LÉGERS 


J 


Par Jean COMBE 


INTRODUCTION 


CONTRE T M rsfcmils LT 


Notre travail est limité à l'étude des interactions des nucléons avec” 
_ les noyaux, sans création de mésons. 4 
A 340 MeV (énergie incidente maximum utilisée) le rendement en 
mésons est trop faible pour que, dans notre cas, une telle étude puise | 
être poursuivie avec profit. D 
Le matériel expérimental dont nous disposions (plaques irradiées " 
Berkeley, avec des neutrons de go à 270 MeV et surtout avec des pro-, 
tons de 340 MeV) nous a orienté vers l'étude des étoiles produites dans 
ces plaques. 
_ Notre premier pas en avant fut de tenter de distinguer les étoiles! 
. ‘provenant de noyaux légers (CG, N, O), des étoiles PESTE de 
_ noyaux lourds (Ag, Br). 
Nous soupçonnions, après bien d’autres physiciens, les noyaux 


légers, surtout le carbone et l'oxygène, de posséder une structure par- 
ticulière (structure a). 


U 


V4 
(4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Stras-, 


bourg pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
14 janvier 1956 devant la commission d'examen. 
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… Nos premiers essais furent assez vite concluants. 


» Les deux sortes de noyaux montraient une nette différence en ce qui 
concerne l'échange de charge subi par le proton incident lors de son 
passage dans le noyau. 
En gros il y avait 10 à 20 p. 100 d'échange de charge dans les 

noyaux légers, contre 50 p. 100 dans les noyaux lourds. 
… Ce résultat expérimental s’accordait bien, qualitativement, avec 
Pidée qui nous animait au départ. 
… Dans une interaction élastique avec une structure à (cas du carbone 
et de l'oxygène), le proton est diffusé en conservant son identité et il 
D y a pratiquement pas d'échange de charge (pas de neutron sortant). 
> Dans une interaction nucléon-nucléon, que nous supposions ‘alors 
prépondérante dans un noyau lourd, les échanges de charge apparais- 
sent dans 50 p. 100 des cas, lors d’une diffusion p-n (50 p. 100 de 
forces d'échanges). 
… Avec ce point de départ rassurant, nous avons entrepris la partie 
essentielle de ce travail, c’est-à-dire l'étude quantitative du passage 
des nucléons à travers les deux sortes de noyaux. 
“ Dans une première partie, nous avons donc rassemblé certains résul- 
fats expérimentaux particuliers que nous jugions révélateurs du mode 
de passage. N 
“ La deuxième partie contient l’exploitation et l'interprétation de ces 
résultats. 
… Ce travail est accompli d’une façon quantitative tout d’abord pour 
les noyaux lourds. 
” Nous adoptons pour ces noyaux, un schéma de passage par chocs 
nucléon-nucléon analogue à celui proposé par Goldberger. 
« Dans la pratique, l’étude est faite par une technique de Monte-Carlo 
pue nous avons mise au point. 
… Les nucléons sont ensuite suivis dans leur trajet à travers le noyau 
grâce à une représentation mécanique spatiale de ce dernier. 
4 Et, finalement, les résultats que nous obtenons par ce mode de pas- 
age schématique, sont en bon accord avec ceux donnés par l’expé- 
rience. 
» Mais, pour les noyaux légers, ce mode de passage ne convient pas 
entièrement. 
» Nous introduisons alors, d’une façon quantitative, un certain nom- 
re de passages du proton incident sur des sous-structures instanta- 
nées, pour faire disparaître ce désaccord. 
| Finalement, ce traitement par la méthode de Monte-Carlo nous 
pporte une confirmation quantitative de notre idée de départ. Et, 
ous présentons, pour terminer, des résultats expérimentaux qui 


À 


pparaissent spécifiques de l'existence d’une sous-structure instantanée 
dans ces noyaux légers. 
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PREMIÈRE PARTIE 


' Résultats expérimentaux 
obtenus à l’aide de plaques photographiques 


bombardées par des nucléons de haute énergie. L 

* À 

I. — Etude des branches noires. Evaporation. à 
» 

IT, — Distribution en énergie des protons énergiques sortants. Fi 


À. — Etalonnage de la plaque. 


B: — Résultats. 
III. — Distribution angulaire des protons énergiques sortants. 
IV: — Etude de la nature et du nombre des branches énergiques sortantes. 


Cette étude a été faite sur des plaques Ilford C2 et G5 exposées aw 

Le synchro-cyclotron de Berkeley. Certaines de ces plaques ont été soumis 
ses à des flux de neutrons’ de 90 et 270 MeV, d’autres à des flux de 
protons de go et 340 MeV. : 
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Toute cêtte étude ne contient que l'énoncé et la classification des 
résultats expérimentaux. L'interprétation (deuxième partie) aura ‘pour 
but de déterminer les lois qui régissent le passage du nucléon incident 
à travers le noyau. Ces lois doivent être telles qu’elles nous permettent 
de retrouver les différents résultats expérimentaux réunis ici (fig. 1 et 2) 


. 


», 


parcours :66042 
energie : Mer 


Ÿ 


Proton 


Ex 
parcours SD 


Proton ’, 
Proton PRET A 
Proton incident 

402 1Mer 47gr/ 100 


HE 
qe? POCOUTS : 
: érergie: 3 ae F: 
Étoile produite por un proton i V4 

6 de 340 Mer troversont un noyau 


4 lourd (Ag ou Br) de l'émulsion 9 

s parcours : 904 

; Proton energie : 25 Mev 

. 100 u 

4 

€ parcours : 3804 

À Proton energie : 8 Mer 

L 

À à 

& frosne. 

À 

— 1. — Evaporation. — Les branches noires des étoiles produites dans 
“ les éléments de la plaque photographique ont été étudiées par de nom- 
: breux auteurs (1-17). Ici, nous ne recommencerons pas une étude, 


mais nous nous servirons des propriétés déjà établies dans le but de 
faire, avec leur aide, une distinction entre les étoiles produites dans les 
noyaux lourds (Ag, Br) et les étoiles produites dans les noyaux légers 
(C, N, O). Nous pourrons ainsi étudier séparément ces deux groupes 
» et comparer les interactions qui ont lieu dans chacun d'eux. 


, 
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DisTiNGTION ENTRE LES NOYAUX LÉGERS ET LOURDS. — Le critère qui 
nous a servi, dans cette distinction, est théorique et a été utilisé prati- 
L quement par Heidmann et Leprince-Ringuet (6). I! suppose qu'une 
particule alpha, qui a une énergie plus petite que la barrière de poten- 


# 
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tiel du brome, ne peut sortir, avec une grande probabilité, que d’un 
noyau léger. 

Cette méthode de séparation a été employée ensuite par différents 
auteurs et on peut admettre (3) qu'en moyenne et pour des énergies 
d’excitation pas trop grandes (7) un noyau léger émettra des alpha 
ayant un parcours inférieur à 50 microns (E< 9 MeV) et des protons 
ayant un parcours inférieur à 120 microns (È << 4 MeV). Les particules 
qui auront des parcours supérieurs à 5o microns pour les alpha et à 
120 microns pour les protons seront considérées comme issues de 


. noyaux lourds. 


En effet, si toutes les branches noires étaient des branches d’évapo- 
ration, la courbe du graphique [, 1, relative aux protons de 340 MeV, 
indiquerait la fréquence avec laquelle se produit une perte d'énergie 
donnée. Ainsi, on verrait que les plus faibles pertes d'énergie (corres- 
pondant à N;,—1, 2, 3) sont les plus fréquentes. Nous allons voir 


qu'il est possible, à l’aide des indications sur l'anisotropie données : 


précédemment, de corriger cette courbe pour qu’elle nous permette une 
mesure de l'énergie laissée. > 
Soit A le nombre d'étoiles avec, par exemple, N;, — 2; nous avons 


un nombre B connu d'étoiles où une des branches est un « knock-on » 


(B/A + 0,25). Donc, il n’y a que A-B étoiles qui ont 2 branches d’éva- 


poration. D’autre part, parmi les A” étoiles à 3 branches noires (N;, =3), 
nous en avons B’ qui ont un: « knock-on » et qui sont, en réalité, 


des étoiles à 2 branches d’évaporation (B' est également connu : 


B'A'« 0,25). 
Finalement, au lieu de A étoiles à 2 branches noires, nous avons 


A —B + B’ étoiles à 2 branches d’évaporation. Une détermination 
analogue est faite pour chaque valeur de N,. 


II. — Distribution en énergie des protons énergiques (E > 30 MeV) 
produits dans les noyaux de l’émulsion par des protons incidents de. 
340 MeV. — À. ÊTALONNAGE DE LA PLAQUE. — Pour chaque plaque, nous 
_établissons la courbe classique « Nombre de grains-Energie » relative 
aux protons (graphique II, 1). Les différents points de cette courbe 


sont fournis par (fig. 3) : 


1) Les protons incidents d'énergie égale à 340 + 1 MeV. 


| 2) Les chocs P-p identifiés (choc du proton incident contre un noyau 
d'hydrogène de la gélatine), dont le choix judicieux fournit des points . 


répartis sur une gamme d'énergie allant de 8 » à 300 MeV. 


3) Les protons se terminant dans l’émulsion, pour les énergies com- 


prises entre 30 et 4o MeV. 


1) Le point à 3,0 MeV de cette courbe peut être fixé avec une 


bonne précision. 
27 > . . 
L'évaluation du nombre de grains par 100 microns pour ces protons 
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incidents se fait en comptant, au microscope, lé nombre de grains sur 
. des portions de leur trace ou « cellules » de longueur fixe (6o microns 
… par exemple). 

On sait, théoriquement, que d’après le processus d’ionisation, le 
nombre de grains n’est pas constant d’une cellule à l’autre. 11 est 


Î d'ombre ZE grains “Energie 
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Fig. 3 
Fr 
on - 
… réparti suivant une loi de Gauss autour d’une valeur moyenne qui est 
la « densité de grains » de la trace. 

Cette valeur moyenne sera d'autant plus précise que le nombre de 
cellules mesurées sera plus grand. 
…._ Pour les protons de 340 MeV qui sont très nombreux (environ une 
D iGine par champ), il n’y a pratiquement pas de limite à la précision 
de la mesure de la densité de grains. 
” Mais pour des traces de protons isolés (proton énergique sortant 
. d’une étoile, protons issus de chocs p-p), où la longueur mesurable 
Mest, en général, faible (inférieure à 1 000 microns), la détermination de 
* la densité de grains est assez peu précise. Cette lacune est difficile à 
combler. 
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Seule,’ dans l’état actuel de nos connaissances, _une mesuie de 
« multiple scattering » jumelée au comptage des grains peut apporter . 
une amélioration. Cependant, ce travail est long et délicat. ; 
Un progrès sensible serait réalisé si on utilisait des plaques plus 4 
épaisses, permettant d'obtenir, en moyenne, des traces mesurables plus # 
longues. | | 
Sur chaque plaque, nous avons mesuré 1 000 cellules (ce qui corres-# 
pond à une longueur de trace de 6 cm). Nous avons remarqué la dis- : 
tribution gaussienne du nombre de grains des différentes cellules . 
autour d’une valeur moyenne que nous avons prise pour valeur de la « 
densité de grains à 340 MeV. 
Pour 2 plaques, nous avons trouvé les résultats suivants : à 


Plaque G5 26839, N. de grains par 100 y: 867 0,2: 
Plaque G5 26797, N. de grains par 100 y : 47,7 Æ 0,2. 


À 

… Remarque. — I nous a semblé que cette courbe de Gauss présen- “ 
tait une légère dissymétrie favorisant les cellules à nombre élevé de“ 
grains. Toutefois, son importance est statistiquement trop faible pour « 
Î . “ . £ 
conduire à une certitude. -% 
à 4 

À £ 

3 

7 


Nous avons exprimé la précision à l’aide de la « déviation standard » 
P 


qui se trouve être légèrement inférieure à VAN (N : nombre de grains). | 
Il apparaît donc une différence très légère, mais significative, dans la. 
relation « Nombre de grains-Energie » pour ces 2 plaques qui ont été ] 
développées d’une façon identique. 2° 4 


2) Dans un choc p-p (fig. II, 1) les angles de diffusion 8, et 6;, une” 
fois mesurés, nous permettent de calculer, à 
l'aide des relations du choc élastique, dans le cas | 
relativiste, l'énergie des branches 2 et 3. 4 

La mesure du nombre de grains par 100 mi- 
crons, de chacune de ces branches, nous permet « 
alors la détermination, pour chaque choc p-p, de” 
deux nouveaux points de la courbe « Nombre de. 
grains-Energie ». «4 

a) Identification des chocs p-p. — Il faut dis 
; tinguer les chocs p-p des étoiles n’ayant pas de. 
. branches d’évaporation et qui ont 2 protons énergiques sortants. ; 4 


Pour cela, il nous a paru suffisant de caractériser un choc p-p par 
: les conditions suivantes : . - 
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les trois branches sont coplanaires. Cette vérification est réalisée 
en restituant à une échelle macroscopique, la position relative des 
points O et A, B, C (équidistante de O) à l’aide de tiges verticales de 
hauteur variable dont les extrémités supérieures figurent les points O 
 A,B, C. On voit alors si ces 4 points sont dans un même plan). 


, 


Cette coplanéarité peut être également vérifiée en montrant que le 
… produit mixte des vecteurs unitaires portés par les directions OA, OB, OC 
. est nul. 

La première méthode s’est montrée suffisamment précise. Elle pos- 
. sède l'avantage de donner une évaluation plus rapide et plus expres- 
» sive de la non-coplanéarité. 


… et l'angle des 2 branches sortantes 2 et 3 est celui calculé à par- 
tir d'un des angles de diffusion (8, par exemple). 


, Cet angle qui serait constant (quel que soit 4,) et égal à go°, dans le 
cas non relativiste, est légèrement inférieur et variable avec 6, dans le 
cas relativiste que nous devons envi- 
sager pour des protons de 340 MeV 
(par exemple : 6, — 300, 8, — 55030 et 
9, + 6, — 85030" au lieu de go'). 


 ‘b) Mesure de 8, (fig. IL, 2). — Dans 
… l'émulsion vierge, le proton incident 1 
* arrive suivant la direction AO;ilest dif- 
. fusé, après le choc, en 2 suivant OB. 
—_ Prenons, comme plan d'observation 
* du microscope, le plan horizontal xyo Fig. I, 2. 
2 et AO dans le plan vertical xoz. 

—. L'’angle 6, est relié aux trois angles x, , + par la relation : 


cos 0, — cos à cos £ cos © + sin à sin £. 0) 


La mesure de l'énergie du proton diffusé, à l’aide de #,, est bonne. 
C'est le nombre de grains par 100 microns qui supporte la plus grande 
:indétermination, parce que les traces n’ont pas, en général, une lon- - 


Bree suffisante pour permettre une bonne statistique. 


F. Sur le graphique If, 1, les points expérimentaux du « nombre de 
grains par 100 microns » sont affectés d’une incertitude exprimée par 


» la déviation standard. à 


* 3) Un proton ayant un parcours de 5 500 microns dans l’émul- 
» sion (38 MeV) a permis d'établir un point de la courbe, à basse 
. énergie. | 

- Nous nous sommes servis, pour déterminer. son énergie, des valeurs 
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Sur le graphique Il, 1, nous avons tracé la courbe « Nombre de 
grains-Energie » donnée par Bristol (19). 

- Cette courbe est présentée par ses auteurs, pour un domaine d’éner- 

 gie beaucoup plus vaste. Nous avons retenu, pour la comparer à celle 

._ que nous avons établie, la partie comprise entre o et 340 MeV. 

La courbe de Bristol, établie dans des conditions expérimentales 
différentes et beaucoup plus difficiles que les nôtres, ne donne pas une 
… variation du nombre de grains en fonction de l'énergie aussi précise. 
Nous voyons que le point à 340 MeV, donné par Bristol, est tout à 
fait différent du nôtre. 
—…_ Ce phénomène est dù, tout d’abord, à l'influence de l'observateur, 
comme nous l’avons signalé précédemment ; deux observateurs diffé- 
… rents peuvent compter, pour une même trace, un nombre de grains 
—… différent. Ensuite, intervient le traitement photographique de la 
.. plaque. 
Pour une même ionisation, le nombre de grains développés et ren-. 
. dus visibles peut varier, suivant le développement, par exemple. ex 
4 Geci montre la nécessité de pouvoir, pour chaque plaque étudiée, 
… déterminer la courbe « Nombre de grains-Energie » propre à cette 
. plaque. 

… Pour ces raisons, la méthode utilisant l'analyse des chocs p-p, que 
nous avons introduite, acquiert pour l’étude de toutes les plaques irra- 
» diées par des protons, une grande importance grâce à son emploi sim- 
… ple et général. 


B. SPECTRE D'ÉNERGIE DES PROTONS DE E => 30 MeV soRTANT Des 
; éroiLes. — Nous avons, à l’aide de la courbe « Nombre de grains-Ener- 
4 gie », mesuré l'énergie des particules rapides (E => 30 MeV) sortant 
—. des étoiles produites par des protons de 340 MeV. 

… Nous avons supposé, en première approximation, que toutes les par- 
| ticules énergiques, qui sortaient des étoiles, étaient des protons. Il y a 
aussi des deutons et des tritons énergiques. Il serait possible de les 
… identifier en alliant le comptage de grains à des mesures de « multiple- 
» scattering ». Cependant, il y a des raisons de croire (20) que les deu- 
tons et les tritons énergiques éjectés, qui sont nombreux pour des 
) énergies incidentes basses (90 MeV par exemple), deviennent rares à 
. 340 MeV. 

. D'après Heidmann (20), la section efficace pour la production de 
- deutons est proportionnelle à l'inverse de la sixième puissance de 
? l'énergie de la particule incidente. Toutefois, le proton incident, au 
cours de son passage à travers le noyau, voit son énergie diminuer 
… jusqu’à des domaines où ce phénomène de production de deutons et de 
= tritons n’est plus négligeable. De cette façon, la proportion de ces par- 
ticules se trouve quelque peu augmentée. 
Environ 3 000 étoiles ont été repérées. Parmi celles-ci, 432 (256 pour 


a 


» 
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les noyaux lourds et 176 pour les noyaux légers) ont des branches qui . 
peuvent être mesurées convenablement. Nous avons éliminé les traces | 
trop courtes (plus petites que 800 microns) et les traces trop inclinées 
(æ>> 60°). Le spectre d'énergie a été établi séparément pour les noyaux 
lourds (graphique II, 2) et pour les noyaux légers (graphique IF, 3). » M 

Sur le graphique Il, 3, figure également le spectre d'énergie des 4 
protons issus de noyaux lourds pour lesquels on a : 1 << N;,< 2. 


Nous voyons sur le graphique II, 3 un maximum entre 300 êt w 
340 MeV pour les protons sortant des noyaux légers. : 3 
Avec les noyaux lourds où 1 < N, << 2 qui, comme nous le verrons 
au chapitre IV, sont comparables aux noyaux légers au point de vue de ; 
l’énergie reçue, nous obtenons une distribution beaucoup plus plate. 
Cependant, les étoiles avec N'—0, qui sont évidemment omises, M 
pourraient donner un 
Distributioz angulorre des protons énergiques Sortonts pl us grand nombre de À 
Nombre ve protons Nombre deprotons protons énergiques entre # 
por intervolles de 102 por intervalles de 102 300 et 340 MeV. \ { 
f Noyaux légers Noyaux lourds La courbe II du gra 1 
50 We étoiles 50 (UE Nj< 2) phique IT, 2 est obtenue 
162 élorles s : # 
40 40 à partir de la courbe en” 


1 


30 30 pointillés du graphi- * 
20 20 que I, 1. | Ë 
À :. Chaque branche noire î 
10 20 30 40 50 5° 70 80 90 100 10 20 30 4 50 60 70 80 90 représentant environ » 

8 (degrés) 8 (degrés) 50 MeV, il est ainsi facile à 


Graphique !l1 Graphique if! 2 de dire, pour : chaque ’ 
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forme de nucléons rapi- 


décier 


Ë 
70 à des. La différence entre “ 
60 Nopoux lourds (Wj 21) 2 2 
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l'énergie E part sous for-" 


me de neutrons rapides. w 
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10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 NO 120 RE. 
D phinue ts 8 (degrés) UT. — Distribution an- 

gulaire des protons éner- 
giques sortants. — Nous - 
| avons mesuré l'angle 
dans l’espace entre le proton incident et le proton sortant de la façon 
déjà utilisée au chapitre II. 4 


Graphiques II, 1, IL, 2 ét II, 3. 


Cette distribution angulaire est présentée pour les noyaux légers 
(graphique IT, 1), pour les noyaux lourds avec 1 où 2 branches noires 


(graphique ITT, 2) et pour l’ensemble des noyaux lourds avec N,>1 
(graphique IE, 3). | S 
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: IV. — Pourcentage des groupes (P seul), (PN).( » (3P), (N ou NN 
ou NNN), (Arrêts). — Parmi les étoiles qui ont un ue énergique 
sortant, il y en a qui émettent 

en même temps un neutron Nombre g'étoiles ayant 


N; bronches 


Graphigue 1 
= Graphique IK 2 
(712 étoiles} 


énergique : groupe (PN). 
Parmi celles qui n’ont pas 
de branches énergiques visi- 
bles, une partie émet des 
neutrons énergiques seule- 
ment : groupe (N) ou (NN) 
ou (NNN), l’autre correspond 
à l’arrêt total du proton in- 
cident dans le noyau : grou- 
pe (Arrêts). Graphique IV. 
Nous présentons, pour les 
noyaux lourds, à 340 MeV, le spectre des branches d’évaporation des 
étoiles qui ont une branche énergique visible [groupes (P) et (PN) (gra- 
phique 1V, r)] et celui des étoiles qui n’en ont pas [groupes (N ou NN 
ou NNN) et (Arrrêts) (graphique IV, 2). 
… Un graphique analogue est présenté pour les noyaux légers qui ont 
été bombardés par des protons de 340 MeV (graphique IV, 3 et 4). 


Graphique lV 1et2 
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Graphique IV. 


Ces graphiques ont été établis avec les résultats provenant de 
55 étoiles. 
Nous avons fait les mêmes spectres pour les étoiles produites par des 
neutrons de 270 MeV sur des noyaux lourds d’une plaque G5 (gra- 
Pique IV, 5 et 6). Ces deux derniers graphiques se rapportent à 
262 étoiles. 

* Nous avons vu dans cette étude que les noyaux lourds et les noyaux 
légers de l’émulsion donnent des interactions différentes lorsqu’ ils 
sont bombardés par des protons de 340 MeV. 

‘à Tous ces résultats permettent déjà de penser, pour les expliquer, à 


‘4 de Phys, 13° série, t. 3 (Juillet-Août 1958). 3r 
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une sous-structure existant dans les noyaux légers de l’émulsion. Une 
étude plus détaillée poursuivie dans la deuxième partie va préciser 
cette hypothèse, et fournir, en même temps, un schéma de passage 
! valable pour les noyaux lourds. 


DEUXIÈME PARTIE 


Interprétation des résultats expérimentaux. 


L 


Traitement du passage d’un nucléon à travers un noyau lourd, suis 
vant le modèle de Goldberger. Méthode de Monte-Carlo. à 
Cas des noyaux légers de l’émulsion photographique. | 
Différence de structure entre les noyaux légers et les noyaux lourds» 
de l’émulsion. Ï 
Hypothèse de l'existence de sous-structures instantanées dans les} 
noyaux légers. s 
Nouvelles preuves expérimentales de cette hypothèse. : 


Ÿ 


Introduction. — Le passage d’un nucléon à travers un noyau lourd” 
(A = 100) va être traité comme donnant lieu à une succession de chocs} 
contre les nucléons qui composent le noyau. 

Le premier, Goldberger (24) développant les idées de Serber (25), 
sur les interactions des nucléons de haute énergie avec les noyaux, as 
montré qu'il est possible de calculer ces interaction en supposant une. 
cascade de chocs nucléon-nucléon et en considérant le passage d’ de 
nombre suffisant de nucléons à travers le noyau. 

Il donna des résultats numériques pour des neutrons de go MeV 
tombant sur le plomb. À 

Par la suite, Hadley et York (26) qui en firent l’étude expérimentale, 
ne trouvèrent qu'un accord qualitatif partiel. k 

Plus tard, Bernardini et coll. (27) montrèrent que cette méthode de 

_Goldberger est satisfaisante pour expliquer les résultats obtenus en 
bombardant avec des protons de 300-400 MeV, les noyaux d’une émul- 
sion photographique G5. ee 

Finalement, Morrisson et coll. (28), reprenant la même étude pour 
des protons de 140 MeV, ont trouvé que, même dans ce domaine 
d'énergie plus faible, l'accord subsiste entre les désintégrations caleu- 

* lées et celles examinées dans la plaque photographique. 

Nous faisons ici une étude analogue pour les protons de 340 MeV, 
mais avec une technique différente (roulette de Monte-Carlo, représen- 
tation par un système mécanique du passage du nucléon à travers le 
noyau), plus détaillée et nus rigoureuse, 
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Nous avons, de plus, traité le problème dans l’espace. 
Enfin, nous avons pu, en étudiant séparément les interactions pro- 


duites dans les noyaux lourds (Ag, Br) et dans les noyaux légers 
(G, N, O) donner une interprétation différente nécessaire pour expli- 
quer les désintégrations produites dans les noyaux légers. 


Ce travail, dans ses grandes lignes, est mené de la façon suivante : 


L — Choix du modèle et des paramètres utilisés. 


A. — Choix du modèle. 


B. — Libre parcours moyen dans la matière nucléaire; rayon 
du noyau. 

C. — Distribution des moments des nucléons à l’intérieur du 
noyau. 


IT. — Méthode de Monte-Carlo. Description et utilisation. 


A. — Tirage des paramètres déterminant le passage du proton 
dans le noyau. Principe et réalisation. 


B. — Calcul d’un choc. 


C. — Représentation du trajet des particules à travers le noyau. 
à / 
- III. — Résultats et signification de ces résultats. 
A. — Pour les noyaux lourds. 


Comparaison avec les résultats expérimentaux signalés 
dans la première partie sur les points suivants : 


1) Distribution en énergie. 
2) Distribution angulaire. 
3) Nature des particules énergiques sortantes. 


B. — Cas des noyaux légers. La 


Introduction de l'hypothèse de l’existence de sous-structu- 
res instantanées dans les noyaux légers de l’émulsion 
photographique. 


C. — Quelques autres résultats typiques soutenant l'hypothèse 
d’une sous-structure instantanée dans les noyaux légers 


de l’émulsion photographique et principalement dans le , 


carbone. 
Conclusion. 
1 -[. — Choix du modèle et des paramètres utilisés. — A. Cxorx pu 
- jonèze. — Nous représentons les noyaux lourds (Ag, Br) que nous ’ 


É 


* avons à considérer par le modèle du gaz de Fermi, auquel nous appor- 
terons quelques modifications. 
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(Chaque fois que cela ne prêtera pas à confusion, nous emploierons,- 
au lieu de « quantité de mouvement » le terme plus court de «moment». 
Nous exprimerons ce moment en MeV. Si une particule a un moment 
de 4o MeV, cela signifie que sa quantité de mouvement est celle d’une 
particule dont l’énergie est 4o MeV). 

Dans un gaz de Fermi il est possible de calculer la valeur maxi- 
mum p du moment des états occupés (29). 

Cette valeur se calcule séparément pour les neutrons et pour les 
protons. 

Nous utiliserons une valeur commune de p», correspondant à un, 
noyau ayant un nombre égal de protons et de neutrons. 

C’est une simplification justifiée en première approximation. 


h e US k P2 : 
L'énergie cinétique maximum E, — est alors égale à 22 MeV 


(M, masse du nucléon). 
Dans le calcul, les forces de Coulomb sont négligées. 


At 


Par ce modèle, se trouve défini un noyau lourd standard où tous 


les nucléons sont indépendants. 

L'effet des forces nucléaires est introduit d’une façon globale. Nous 
astreignons, tout d’abord, les nucléons à occuper un volume déterminé 
(celui du noyau) et nous utilisons ensuite le principe d’exclusion pour 
disposer ces nucléons à l’intérieur du noyau. - 


Ce principe, en interdisant, à deux nucléons identiques (même charge 


et même spin), d'occuper la même place, maintient une certaine dis- 


tance entre les nucléons. Nous retrouvons ici un fait caractéristique de É: 


la structure nucléaire. 
Dans notre étude, nous n'avons retenu que les nucléons diffusés avec 
des énergies de plus de 100 MeV. 


Nous pensons qu'il est possible d'obtenir des résultats corrects, seu- 


Jement en considérant les particules de plus haute énergie. 

Les particules qui sortent avec des énergies supérieures à 100 MeV, 
sont des particules qui, en général, ont subi peu de chocs (un, deux ou 
trois). Leur comportement est, par conséquent, moins influencé par les 
incertitudes existant sur les paramètres qui caractérisent les chocs. 

Par contre, les particules qui arrivent dans des domaines d’énergie 
plus bas ont subi un nombre de chocs beaucoup plus grand et leur état 


(énergie, direction, nature...) est, de ce fait, beaucoup moins bien. 


_ défini. | 

Il est cependant intéressant d'étudier, surtout au point de vue de la 
distribution angulaire, les particules qui sortent du noyau avec des 
énergies inférieures à 50 MeV (et en particulier le domaine 0-30 MeV) 

Mais, de telles études devraient se faire, tant au point de vue expé- 
rimental qu’au point de vue de l'interprétation, avec des nucléons inci- 
dents dont l'énergie serait voisine de 50 MeV. 

Nous avons dit que l'énergie maximum des nucléons, à l'intérieur. 
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le noyau. 
(profondeur du puits de potentiel). 


. 6 MeV (hauteur de la barrière de 
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du noyau, est de 22 MeV, pour le modèle du gaz de Fermi. Si nous 
prenons l'énergie de son moyenne par aucléon, égale à 8 MeV, nous 
avons alors un puits de potentiel dont la profondeur, V, est 30 MeV. 

Ainsi, un nucléon, qui arrive avec 340 MeV, gagnera 22 + 8—30 MeV, 
en entrant dans le noyau. 


La suite de son trajet sera précisée à l’aide des paramètres et opéra- 
tions suivantes : 


1) Libre parcours moyen À duquel on déduit la distance x, par- 
courue par un nucléon incident, à l’intérieur du noyau, avant de ren- 
contrer un autre nucléon. 

2) Nature du nucléon rencontré. 


3) Energie et direction du nucléon choqué (distribution des moments 
des nucléons à l’intérieur du noyau). 


4) Calcul du choc (énergie et direction des particules après le choc). 
Nous utiliserons ici, pour déterminer l’angle de diffusion de la parti- 
cule incidente lors du choc, les lois de la Ne p-n et p-p libres. 


9) Par application du principe de Pauli, nous voyons si lé choc est 
permis. 


6) Si le choc n’est pas permis, la particule incidente parcourt une 
nouvelle distance x avant de rencontrer, à nouveau, un nucléon. 


Si le choc est permis, on renouvelle les opérations 1, 2, 3, 4, 5 pour 
chacune des deux particules issues 
du choc. 

On continue ainsi, jusqu’à la 
sortie du noyau, ou jusqu’à l’ab- 
sorption complète du nucléon par 


Pour sortir du noyau, un neu- 
tron devra avoir au moins 30 MeV 


Un proton devra avoir, en plus, 
une énergie supplémentaire de 


potentiel moyenne d'un noyau 


lourd). 


Si un nucléon possède, à l’intérieur du noyau, une énergie moindre, 
il est capturé et il laisse le noyau dans un état excité. 
(La figure II, A2 donne un schéma de la traversée d’un noyau lourd 


pet ‘telle que nous la concevons). 


B. LIBRE PARCOURS MOYEN DANS LA MATIÈRE NUCLÉAIRE. RAYON DU 


” noyau (33). — Nous définissons deux libres parcours moyens. 
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a) Le libre parcours moyen théorique X donné, pour des protons » 
incidents, par : 4 


, Spa EUR TER | 
NES avec 5 — —"+ À - (1) 4 
Nos Ê 


N, nombre de nucléons par centimètre cube, : 
A, nombre atomique, 

Z, nombre de protons, 

pp €t Sp Sections efficaces totales de diffusion proton-proton et 


proton-neutron libres. rs 
(Nous supposons les forces nucléaires indépendantes de la charge et M 

Sn | 

nous prendrons, alors, 6,» — Gnn)- 1 


b) Le libre parcours moyen expérimental X, est défini par : 


2R 2 
: (145) SRE : 
Ho 7e FANS É (2) è 
() H 
s est la section géométrique du noyau considéré et R son rayon; 
_s; est la section efficace de diffusion inélastique. Î 


Les deux membres de cette égalité expriment de deux façons diffé- 
rentes la proportion des particules incidentes qui donnent au cours de 
leur traversée, un choc ou plus. 4 

Cette formule qui n’est autre que l’expression d’une loi d'absorption : 
des nucléons par le noyau, ne fait intervenir aucune hypothèse spéciale, 


. , er . * 
si ce n'est que la densité nucléaire est constante. +4 

An exprime le libre parcours moyen dans une matière nucléaire où 
les nucléons sont libres. É 24 


S1 nous appliquons le principe de Pauli aux différents chocs qui ont 
lieu, nous introduisons l’effet des liaisons nucléaires. Certains chocs “ 
sont interdits ; le libre parcours moyen augmente. Er 

Si l'application du principe de Pauli est correcte, nous devons alors 
retrouver, comme nouveau libre parcours moyen, la valeur X par une 
relation de la forme: “4 

du | 


à (3) 


où « est un facteur qui tient compte du principe d'exclusion : 


= 
UE — 


__ nombre de chocs permis 4 
= nombre de chocs possibles * 


À, se trouve ainsi défini de deux façons. ! 
Une première définition (équation 2) est purement expérimentale. J 
À, est lié directement à la valeur de ;. 1 
La seconde définition est une recomposition théorique de ?,, à partir . 
des propriétés que nous admettons pour le modèle du gaz de Fermi. 
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Nous devons alors obtenir par ces deux voies la même valeur de X,. 

La première méthode, qui utilise les équations (1) et (3), nécessite la 
connaissance de 6,., et 5,, libres, de « et de R (R intervient dans l’éva- 
luation de N). 

Sp» €t 5nv libres sont donnés par l'expérience. 

« peut être déterminé par la méthode de Monte-Carlo. 

Anticipant un peu sur la suite de l'exposé (chapitre II), signalons 
-que nous avons calculé plusieurs centaines de chocs proton-proton et 
-proton-neutron. 

- Les nucléons cible étaient supposés en mouvement suivant une loi 
-que nous précisons plus loin (chapitre premier, C) ; les lois de diffusion 
dans le système du centre de masse (CM) étaient celles que donne 
44 expérience (graphique I, B2). 

nn D’ après le principe de Pault appliqué à un gaz de Fermi, une parti- 
cule qui, après le choc, a une énergie inférieure à l'énergie maximum 
“des nucléons à l’intérieur du noyau, ne peut trouver une ice dans ce 
noyau.  e 
+ Par conséquent, un tel choc est interdit. 

Dans le modèle du gaz de Fermi, cette énergie maximum est de 
22 MeV. 

 Mandlet Skyrme (34) ont montré que, pour retrouver la variation 
avec l'énergie, des sections efficaces des neutrons très rapides 
(E >> 700 MeV), il est nécessaire de supposer une profondeur du puits 
de potentiel du noyau, V, plus faible d'environ 10 à 15 MeV. 

C’est avec cette correction au modèle du gaz de Fermi que nous avons 
sppliué le principe de Pauli. 

Les valeurs trouvées alors, pour «, sont les suivantes : 


r 


à 34o MeV, pour p-p, a3,0(p-p) — 0,8 
, pour p-n, t3:o(2-p) = 0,7 
à 275 MeV, Es ta (CAS EP à 225 MeV, &225 0,67; 
à 175 MeV, 155 © 0,65; à 125 MeV, &25 © 0,55. 


» Le second moyen, pour évaluer À, (équation 2) fait appel à la connais- 
sance de 5; et de R. 
; se détermine, soit à partir de deux grandeurs mesurées expéri- 
mentalement (sr et Le rapport 5;/5r), soit directement. 


moyenne : 4349 — 0,79 ; 


ah 


# 


= de 


cd he 7" {ie 0 
sn a 


(or est la section efficace totale de diffusion nucléon-noyau) (35) 
(36) (37): à 

4% . 6/67 — 0,46 pour C ; 

4 sOoIer 5:l5r— 0,4 pour Cu et Pb; 

Ê à270oMeV, 6/67 — 0,5 pour C, Cu et Pb. 

% 


D’après la technique de l’expérience ces valeurs peuvent être sous- 


estimées. 
Une méthode pour déterminer directement 5; a été signalée par | 
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Perry (39). Elle utilise l'étude des étoiles produites dans une émulsion 


photographique. 
La seule connaissance de À (libre parcours moyen pour la production 
d'étoiles dans l’émulsion) suffit. . 


Cette détermination peut être appliquée, plus spécialement aux pro- 
tons, pour lesquels Lest plus facile à évaluer. | 

Les résultats existants nous permettent d’avoir des valeurs de 6; à 
3ho MeV (ho), à 24o MeV (39) et à 130 MeV (4r) pour les noyaux coms 
posant l’ LA 

Donc, toutes les grandeurs figurant dans les équations (1) (2) et (3}; 
définissant À,, sont connues, 2: expérimentalement (Gps Sneps Si) so 
du fait du choix du modèle représentant le noyau (x). 

Seul, R doit encore être fixé (N, 54, ..…). 

Il doit être choisi de façon à donner la même valeur de }, quelle que 
soit la manière dont celui est défini. 

Rayon du noyau. — Nous savons, expérimentalement, que les sec- 
tions efficaces totales cs, varient, à une énergie donnée, proportionnel: 
lement à A!/. 

Cette constatation fait penser que la densité nucléaire est constante 
et que le rayon R du noyau peut être mis sous la forme : 


R=—r,A!" (4) 
où 7, est une constante. 

De plus, en reprenant les idées de Feshbach et Weisskopf (42), utilis 
sées par ces auteurs pour trouver, à plus faible énergie, une expression 
mathématique de la section efficace totale 6r, nous pouvons dire que le 
nucléon incident, de moment p, a, du fait du principe d’ Me 
une « dimension » de l’ordre de %/p —x. 

Cette dimension décroît avec l'énergie. 

Ainsi, le rayon d'interaction du nucléon incident de rayon r,A!f est: 
roAt5 + X. 

Avec cette nouvelle expression du rayon nucléaire : 

R=r A EX 6 
nous trouvons pour le cuivre, avec ro = 1,1 : 4 
à 300 MeV où À —10,0 X 10—1 cm, Ra X 10—!? cm, 


soit 1,23 X A! X 1015 cm ; 


A 


à go MeV où à — 0,95 X 10715 cm, R—5,35 X 10-13 cm, 
soit 1,34 X A3 X 10—13 cm. 
Ces résultats sont comparables à ceux trouvés plus haut par identifi 
cation des deux expressions définissant À: 
Un autre moyen de déterminer le ra 


utilisé par Taylor (45). 


yon nucléaire du noyau a ét 


ÉTUDE EXPÉRIMENTALE D'INTERACTIONS A HAUTE ÉNERGIE 487 


Cette méthode, en grande partie théorique, utilise le « modèle opti- 
que » proposé par Fernbach et coll. (46). Le noyau y est considéré 
commé un obstacle absorbant et diffractant l’onde associée au nucléon 
incident. 

Il est alors possible de calculer 6; et 6, (section efficace de diffusion 

* élastique) en fonction des paramètres R, x, V et de choisir ces para- 
mètres de façon à ce que pour tous les noyaux, à toutes les énergies, la 
somme 6; + 5, donne la section efficace totale 5, mesurée expérimenta- 
lement. 

Taylor propose ainsi, pour différents noyaux, les valeurs suivantes 
de : 

R=TrAîS, 
| r{C) = 1,54 r'(Al) = 1,50 CR 
r (Cd) — 1.42 r (Pb) —= 1,97 


Ici, pour un noyau donné, R ne varie pas avec l’énergie. Il demeure 
constant, grâce à un choix judicieux de la loi de variation des autres 
paramètres. ds 

? Il paraît, toutefois, compréhensible qu’une autre combinaison de ces 
» paramètres, permette de retrouver, encore, la valeur 6, expérimentale 
» (en particulier, une combinaison où R décroît légèrement avec l’éner- 
vie). 
ä Toutes les courbes du graphique I, Br donnent la variation du libre 
… parcours moyen des nucléons dans la matière nucléaire en fonction de 
… l'énergie. Elles sont valables, en première approximation, pour tous 
les noyaux lourds (par exemple A > 50). 

Sur le graphique 1, Br, sont marquées également les valeurs de À 
tirées des résultats expérimentaux obtenus avec des protons et calculées 
…. par Lees et coll. (41). 

Nous avons signalé plus haut que la connaissance du libre parcours 
moyen À pour la formation d'étoiles, dans une émulsion photographi- 
» que irradiée par des protons, suffit à déterminer s et par suite À, (lors- 
* qu'une valeur du rayon est choisie). 

- Les valeurs C;, C, C3 sont celles de ?}, calculées avec l’équation (2), 
en prenant un rayon : 


Re 1497 MANS 07 en. 


by 


r- et dot | à 


Les cercles C;, C:, CG; représentent les valeurs calculées par Lees et 
coll., à l’aide de l'équation (3) et avec la même valeur du rayon que 
… précédemment. | 
“ D'après nos calculs, ces derniers points doivent se situer sur la 
* courbe A’. La différence vient de la valeur de « utilisée. 

+  Lees et coll. utilisent la valeur de x calculée suivant une formule 
“ donnée par Goldberger (24) qui diffère, aux énergies élevées, de celle 
} que nous avons calculée. 


free 


. bles pour déterminer À, (valeurs notées C1, Co, C3). 
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Cette différence semble provenir de l’approximation, faite par Gold- 


berger, que la diffusion n-p est isotrope dans le système du centre de 
masse, diminuant ainsi, d’une façon notable, l'influence du principe de 


Diffusion nucléon-nucléon libre 


Praton-proton Neutron-proton 
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Libre parcours moyen- p30 A, 
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_Pauli qui tend à augmenter } d’après (3). Cette approximation est. 
d’autant moins valable que l'énergie des nucléons incidents est plus 
élevée. | 

De plus, les valeurs de } sont entachées de telles erreurs (surtout 
celle qui est donnée à 375 MeV), qu’elles sont pratiquement inutilisa- 


Nous avons pris, pour notre étude à la méthode de Monte-Carlo, la 
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- courbe À qui, corrigée par application du principe de Pauli, donne la 
courbe A’. 
Nous avons aussi considéré que le rayon du noyau était invariable 
-avec l'énergie et égal à : 
FD PAU N.-1671% cm: 


La valeur proposée de 1,2 X A1% X 10-13 cm, à 300 MeV, aurait pu 
être utilisée. 
Toutefois, il nous semble nécessaire d'attendre des preuves expéri- 
- mentales supplémentaires. 
D'autre part, le passage des nucléons se trouve peu affecté par cette 
diminution du rayon du noyau qui entraîne, comme’ le montre la 
» courbe A”, une diminution de À,. 
” La transparence reste donc pratiquement inchangée et la méthode de 
- Monte-Carlo ne peut pas permettre de choisir entre ces deux valeurs. 


ai 


GC. DISTRIBUTION DES MOMENTS A L'INTÉRIEUR DES NOYAUX. — Dans un 
| gaz de Fermi dégénéré, à la température T — 0, où tous les états- 
» d'énergie les plus bas sont occupés, jusqu’à l’état d'énergie le plus 
“élevé E,, nous avons une distribution des vitesses des nucléons telle 
que celle qui est représentée sur le graphique I, Cr, courbe F. 

En réalité, de nombreuses expériences peuvent mettre en évidencé 
. l'existence du mouvement de ces nucléons et même servir à évaluer son 
"importance. 

“ Mais ces courbes de distribution différent entre elles. 

« Certains groupes d'expériences semblent prouver l'existence de 
. grands moments pour les nucléons. Ces courbes peuvent se rapprocher 
- de la courbe E du graphique I, C1 (47) (48) (49). 

- D’autres expériences laissent supposer l’existence de moments beau- 
“coup moins élevés (courbes A, B, C) (50) (51) (52). 

« Remarquons, tout de suite, qu'un gaz de Fermi supposé à une tem- 
- pérature T -< 0, donne (courbe F') une distribution des moments ana- 
logue à celle obtenue expérimentalement (Rosenfeld, Nuclear Forces, 
p. 250). 

: En effet, à une température T, les seules transitions possibles, du 
“fait du principe d'exclusion, sont celles qui amènent les nucléons dans 
des états de moments supérieurs à E, (tous les états inférieurs sont 
occupés). 

“ Par ce phénomène, un certain nombre d'états inférieurs à E,, se 
Du dégarnis. Les nucléons qui les ont quittés, se placent dans 
“des états d'énergie supérieurs à E,. Nous trouvons alors la configura- 
“tion donnée par la courbe F”. 

Nous utilisons dans notre travail une distribution des moments 
- (courbe B) donnée par Heidmann (20). Cette courbe a été déterminée 


en calculant le processus du « pick-up » pour le carbone. 


L90 | JEAN COMBE 


Il. — Description de la méthode de Monte-Carlo. — Son utilisation, 
pour l'étude de passages du type préconisé par Goldberger. Réali-. 
sation pratique des dispositifs nous permettant cette étude (53). 

Nous représentons le noyau par une sphère contenant les nucléons, 
répartis d’une façon homogène. Le mouvement de ces nucléons et leur, 
comportement vis-à-vis d’un nucléon venant de l'extérieur sont déter- 
minés par les paramètres que nous avons définis dans le chapitre pré- 
cédent. Le schéma que nous allons développer s'applique, en principe, s 
à des noyaux lourds. Nous verrons, par la suite, avec quelles restric- 
tions nous pourrons l’appliquer aux noyaux légers. 

Cette étude va se faire avec des protons incidents de 340 MeV. 


A. TIRAGE DES PARAMÈTRES QUI DÉTERMINENT LE PASSAGE DU PROTON, 
DANS LE NOYAU. PRINCIPE ET RÉALISATION. — Le proton incident qui 
pénètre dans le noyau en Q, parcourt d'abord une distance æ avant de 
rencontrer, en À, un nucléon du noyau contre lequel il donnera un! 
choc (fig. IL, A2). Toutes les valeurs de æ ne sont pas également pro- 
bables. < 

Elles sont distribuées autour du libre parcours moyen 4 suivants 
une loi en exp—(x/A), qui est la loi classique que l’on rencontre» 
dans tout phénomène d'absorption. U 

Le nucléon qui est alors rencontré, possède un mouvement mesuré 
par le moment EF. à à 

Après le choc, le proton incident est diffusé suivant un angle 8 
.(G. M.) dans le système du centre de masse, auquel correspond ur» 
angle 60 (S. L.) dans le système du laboratoire. di 

Ces grandeurs æ, E’, 6 vont être choisies, pour chaque nucléon qui 
traverse le noyau, au hasard, mais de telle sorte que l’ensemble des 
valeurs choisies (l’ensemble des parcours æ par exemple) redonne la 
distribution imposée exp — (æ/lu), pour les +. 

C'est, dans cet esprit, que la méthode de Monte-Carlo, méthode de 
hasard, est utilisée. ; È 
_ [la été montré (5/4) qu'une telle méthode est en général valable, 

. pour étudier l’enchaînement d’une suite ordonnée de processus, chaque 
processus étant caractérisé par sa distribution statistique propre. Et 
ainsi, On obtient pour N traversées du noyau, étudiées de la façon: 
indiquée ci-dessus, la même fluctuation statistique que celle obtenue 
par N étoiles étudiées expérimentalement. ! 

L'appareil destiné à fournir les valeurs individuelles x, HE etc. 
se compose essentiellement d’un cylindre vertical, en dural, de 20 cm 
de rayon et de 4o cm de hauteur (Gg. I, Ar). . 

Sur ce cylindre, sont inscrites des courbes convenables (graphi- 


que ÎT, Ar) correspondant, pour chaque paramètre, à une distribution 
imposée. 


Li 
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Une réglette verticale, fixe, graduée, est placée à 1 ou 2 mm de la 
paroi du cylindre. | 

La valeur individuelle du paramètre que nous cherchons, est lue, 
lors de l'arrêt du cylindre, à l’intersection de cette réglette avec la 
courbe désirée. 

Remarquons, tout de suite, que, lorsque la loi de distribution donnée 
du paramètre X est P(k), la courbe à inscrire est l'intégrale de P(k). 


Noture du nucléon cible 
Energie dy 
nuc/eon nEI- 
dent er Mer,,} 


D Das ee 2 
Coordonnees 

d'impoct du 
nucfeon (n- 
cident 


340 Mev 


; a 


Règle fixe FE s 
Courbes inscrites sur mochire de Monte Corlo 
Graphique II A1 Lecture des paramètres 


ÿ Graphique II, Ar. 

# 

> Ainsi, par exemple, nous savons que les distances x parcourues à 
l'intérieur du noyau, par le nucléon incident, avant de rencontrer un 
nucléon, sont distribuées suivant une loi en exp — (x/l). 

” La courbe marquée æ/hu sur le cylindre (graphique II, Aï) est l’inté- 
grale de exp — (x/l). Dans ce cas particulier, d’ailleurs, cette courbe, 
à cause des propriétés de l’exponentielle, a aussi une équation de la 
forme, exp —(Z/\n) = u. 

… A l’arrêtidu cylindre, nous lisons sur la réglette fixe, à l'intersection 
de celle-ci avec la courbe x/A4 la valeur particulière de æ/àw (ici par 
exemple, 0,38). 

» Signalons également qu’à chaque arrêt du cylindre nous ne détermi- 
nons la valeur que d’un seul paramètre. 


F. 
# 


… B. CALCUL D'UN CHOC. ENERGIE ET DIRECTION DES PARTICULES APRÈS LE 
cmoc. — Lorsqu'un nucléon incident rencontre en-un point À un autre 
nucléon il nous faut, pour calculer le choc, c’est-à-dire l’énergie, la 
direction et la nature des particules après le choc, connaître : 


» a) la nature du nucléon choqué, 

. b) son énergie et sa direction, | 

. c) l'angle de diffusion (dans le système du centre de masse, par 
exemple). 
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a) Pour un proton incident on a : 


probabilité de rencontrer un neutron ___ Sp-n(libre) 
probabilité de rencontrer un proton Sp-pllibre) ‘ 


"4 


Ce rapport varie avec l'énergie incidente et peut être très facilement. 
déterminé à partir des valeurs expérimentales. | 
La courbe placée en haut du cylindre permet de tirer, pour chaque” 
, cas individuel, la nature du nucléon rencontré. Elle délimite deux” 
domaines : le domaine Æ 
(différent) indique une ren 
contre ñ-p OU p-n, Suivant. 
la nature du nucléon inci= 
dent, le domaine = (iden= 
tique) indique une rencon-\ 
tre p-p ou n-n. t 
Ces domaines sont d’é-* 
tendue relative variable, 
suivant l'énergie du nu 


Figure lIB1 


OT TER UNIS cléon incident. Cette éner= 

B(CM)= 720 CM)=729 : s ù 

| SA DOTE Gsu)-géer-zumr - Be St lue sur la réglette 

Bi(51)=288 E=d6Mer Ou(SLI=542 E-l6Mer fixe. ; 
W=6+6,= 602 A &W = 902 


Ainsi, dans la position 
d'arrêt du cylindre, repré, 
sentée par le graphique 
IT, Ar, le proton incident, 
rencontrerait un neutron, 
quelle que soit son énergie. 
(toute la réglette est située 
dans la partie Æ). À 
b) La nature du nucléon 
rencontré étant connue, un” 
nouveau tirage nous don= 

- nera, à l’aide de la courbe 
E’, l'énergie E (MeV) de ce 
nucléon. La direction suivant laquelle il se déplace au moment d rs 
choc peut être fixée dans l'espace, par deux angles, Nous supp EDR 
évidemment que l’ensemble de ces directions est isotrope. 1 


:— Un premier angle (fig. Il, Br) est l’angle entre les deux vecteurs 


ë . NE TER 
moment du nucléon incident, AG, et moment du nucléon choqué, AD. 
a est tiré sur le cylindre à l’aide de la courbe marquée « qui est une 
droite parce que toutes les valeurs de « sont également probables. 

— Un second angle est celui qui fixe une des génératrices du côn 
x de demi-angle au sommet 4, dont l’axe est AC. Pour des raisons prati- 
_ques, nous ne fixerons ce second paramètre qu'après le choc. | 3 


Fig. Il, Br et Il, B2. 


\ 
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Le choc est alors étudié dans un plan formé par l’axe AC du cône et 
une génératrice quelconque de ce cône. 


c) L’angle de diffusion est introduit au cours du calcul du choc 
proprement dit, qui suit (fig. II, B2). 


| : >  — 

Portons à partir de A des vecteurs AC et AD dont la longueur est 
proportionnelle, respectivement, aux moments p et p', du nucléon 
incident et du nucléon cible. p et p' sont eux-mêmes proportionnels 


à VE et VE’ (E et E’, énergies respectives de chacun des nucléons). 
Ces deux vecteurs font entre eux l'angle « porté dans le sens trigo- 
nométrique. ( 
A une certaine époque, juste avant le choc, les deux particules sont, 
par exemple, en C et en D et se déplacent dans le système du labora- 


5 - EE US 04 \ 
toire suivant AC et AD. Le centre de gravité du système des deux 


— 
nucléons est en G et se déplace suivant AG. 
Dans le système du centre de masse (GC. M.), le nucléon cible se 


=> = 
» déplace suivant GD et le nucléon incident suivant GC. 

Au moment du choc, cette dernière direction va changer d’un 
angle 6m. (cm. est l'angle de diffusion nucléon-nucléon dans le sys- 
tème du centre de masse). 

Cette diffusion est connue expérimentalement, avec des nucléons 
libres et se fait suivant des lois différentes : 


— suivant que les nucléons qui se rencontrent sont différents (n-p 

… ou p-n) ou identiques (p-p ou n-n), 
 — suivant l'énergie incidente, pour les chocs « différents » (pour les 
! chocs « identiques », la variation avec l’énergie est très faible entre 
* 100 et 340 MeV). | 

Sur le graphique [, B2 sont marquées les variations de la section effi- 
cace différentielle de diffusion nucléon-nucléon ds/dw (en millibarns 
… par stéradian), en fonction de l’angle de diffusion 8 (C. M.), en degrés, 
» pour différentes énergies du nucléon incident. es 
> Ces courbes ont été tracées d’après les résultats expérimentaux 
- donnés par différents auteurs. 
Nous avons indiqué, pour chaque courbe, l'erreur moyenne faite sur 
les valeurs expérimentales. Dans la légende, figurent également les 
+ références bibliographiques les plus importantes, toutes tirées du PAy- 
» sical Review. 
_ Les courbes désignées par 8 =et Ô sur le cylindre sont les trans- 
… formées des courbes du graphique I, B2; de/dw mesure, en effet, la 
à probabilité avec laquelle une particule est diffusée à l’angle 0. 
*  (Q étant ainsi déterminé, nous pouvons alors dire que, après le choc, 


Je nucléon incident va se diriger suivant GA (qui fait un angle 8 avec 
$ OR 
ï ‘l’ancienne direction GC). 


de 


LL 
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: 
Le nucléon qui, s’il n’y avait pas eu de choc, serait en C, se trouvera 
en C1, du fait du choc qui aura modifié sa trajectoire. 
De même l’autre nucléon sera en D, au lieu de D. 


eSb 


Pour définir les positions des points C; et D, nous allons utiliser les 


lois du choc, c’est-à-dire : 
— conservation de la quantité de mouvement : 


P+p (avant le choc. — Pa (après le choc); (x) 
— conservation de l'énergie : 
E+E (avant le choc) —E; + E: (après le choc); (2) 
ou encore : 
PP Pi Ps (29 


Tous les couples de points tels que M et N de la droite A satisfont à 
la première condition (M choisi au hasard sur A, AN parallèle à MR). 
La seconde relation entraîne pour le point M, la condition : 


© AM? + MR? = p? + p'?— constante (3) 


(A et R sont fixes). $ 
On peut montrer que le lieu, de M est un cercle de centre G. En outre, 
ce cercle passe par D et C qui satisfont à la condition (3). 
Les points D; et C; sont situés à l’intersection du cerele et de la 
droite A et, après le choc, le nucléon incident se dirige suivant AC, et 
le nucléon cible suivant AD;. 


= ——> 
Les longueurs des vecteurs AC; et AD; sont proportionnelles’ aux 


4 


moments et permettent de connaître les énergies des nucléons après le, 


choc. Nous voyons ainsi, immédiatement, si le choc est permis. 


Dans ce cas, il nous faut déterminer les directions des nucléons issus 


de ce choc. 
Nous avons vu (fig. Il, Br) que la direction AD était portée par une! 


génératrice quelconque du cône de demi-angle au sommet « et d’axe AC. 


t 


- Par suite, la droite AG peut être n'importe quelle génératrice du M 


CRTE RS 
cône d’axe AC et de demi-angle au sommet CAG. 


Nous fixerons donc G (en G1, par exemple) à l’aide d’un angle B, « 
(B, sera tiré sur la courbe marquée 6, sur le cylindre, avec une égale 


probabilité parmi tous les angles entre o° et 3600). 


REC DPELS . L . 
Le couple de vecteurs AC; et AD, indiquant la direction des nucléons 


f: Sas 3 Dr 
sortants aura alors une résultante dirigée dans l’espace suivant AG:;, “ 


mais pourra occuper avec une égale probabilité une infinité de positions 
autour de AG. to 


Ces positions seront, pour AC4, par exemple, toutes les génératrices 


1 
n 


à 
; 


Y 
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’ 


- DT D 
du cône de demi-angle au sommet C,AG, et d’axe AG. Nous fixerons 
donc, comme précédemment pour G, une position particulière (C;) 
de C, à l’aide d’un angle f, tiré au hasard entre o° et 3609 (courbe B). 
(C1) étant fixé, (D,) s’en déduit immédiatement. 


C. REPRÉSENTATION DU TRAJET DES PARTICULES À TRAVERS LE NOYAU 
(fig. II, Cr et I, C2). — Dans ce but, nous avons représenté Le noyau par 
une Sphère de 30 cm de rayon. Cette sphère est matérialisée par son 
centre fixe O’ et par son rayon (un fil attaché en O’ et ayant une lon- 
gueur de 30 cm). 

Le proton qui arrive parallèlement à Ox, suivant PQ, touche le 
grand cercle perpendiculaire à Ox, en un point H. 

Tous les points de ce grand cercle ont une égale chance d’être touchés. 
… Nous définirons donc la position du proton incident par les coordon- 
mées y et z, dans le plan yos, du point H. 

Ces valeurs sont tirées, pour chaque proton, à l’aide des chiffres ins- 
£rits sur le cylindre de la roulette de Monte-Carlo, à la hauteur du 
repère marqué yz, sur la réglette (graphique IT, Ar). 

… y et z peuvent varier de 
— 30 à + 30, avec toutefois 
a restriction : 


y? + £? K (30)°. 


yet z étant donnés, nous 
allons placer la tige T, de 
l'appareil qui représente le 
noyau (fig. II, C1) à la posi- 
tion convenable, grâce aux 
mouvements possibles le 
long de V, et V2, pour £, et 
le long de R, et de Pc, pour 
y. Sur la photographie, pour 
Plus de clarté, n'apparais- Fig. II, Cr. 
sent que V, et Ru. 
” Le point Q sur T, où le proton entre dans la sphère, est déterminé 
par la condition O'Q — 30 cm. A partir de Q, nous portons la dis- 
lance x, préalablement tirée à la machine de Monte-Carlo et nous 
bbtenons le point A, où a lieu le premier choc. 
… Les tiges T2, T;, etc., grâce à leur articulation en A;, A>, etc., peu- 
vent occuper n'importe quelle direction de l’espace et figurer, ainsi, les 
directions suivies par les nucléons, après les différents chocs. | 
» Des disques D, D, D:, etc., de différents diamètres et gradués sur 
eur pourtour de o à 360 permettent, en coulissant sur les tiges Ti, 
[>, ..., une mise en place rapide de ces tiges suivant la direction 
‘alculée. | 
Ann. de Phys., 13 série, t. 8 (Juillet-Août r9b8). 32 
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Nous suivons ainsi le nucléon incident, de choc en choc, à travers la 
sphère. 

Nous voyons aussi, immédiatement, à quel moment un nucléon sor! 
de la sphère. En effet, dans ce cas, le point A; de la trajectoire de ce 
nucléon, où doit avoir lieu le choc, sera en dehors de la sphère. 

Nous le verrons en vérifiant la condition : 


O'A; => 30 em. 


Nous connaîtrons, en même temps, la nature, l'énergie et l’angle de 
ce nucléon avec la direction incidente. ; 

Cette représentation, dans l’espace, du trajet des nucléons a ét 
choisie, de préférence, à une méthode de calcul plus longue et où les 
risques d'erreur sont plus grands. 
_ La précision obtenue reste suffisante pour vérifier les phénomènes 
globaux qui nous intéressent. 4 

En utilisant des configurations particulières simples, il nous a été 
possible de voir que, au bout de trois ou quatre chocs, l'angle du 
nucléon sortant pouvait être donné avec une marge d'erreur moyennt 
de 3° à 4°. 

Par la même méthode, nous avons vu que la longueur du trajet di 
nucléon à travers le noyau peut être estimée avec une incertitude infé 
rieure à D p. 100. | 

Ÿ 
| 

Ill. Résultats et signification de ces résultats. — A. Cas DES NOYAUD 
LOURDS (A w 100). — Comparaison avec les résultats expérimentatw 


signalés dans la première partie. Ÿ 


1) Distribution en énergie. — Comme nous l'avons signalé plu 
haut, seuls les nucléons sortants, avec E > 100 MeV, sont comptés dan 
cette distribution. 


a) La distribution en énergie des protons avec E > 100 MeV es 
donnée sur le graphique III, Ar. k 

Sur ce même graphique est marquée la distribution expérimentale 

Ces deux distributions sont très voisines. L:. 

Les différences existantes sont explicables par les fluctuations statis 
tiques. 

Toutefois, entre 300 et 340 MeV, la méthode de Monte-Carlo sembl 
donner un excès significatif de protons. Il est probable que le résulte 
expérimental, dans ce domaine d’énergie, est sous-estimé, les étoile 
avec N,— 0 étant omises lors du dépouillement. Et ce sont justemen 
ces étoiles qui ont les protons sortants les plus énergiques. "4 

b) Pour les neutrons, nous obtenons la distribution donnée sur ] 
graphique III, A2. QE 

Le plus grand nombre de neutrons est émis avec des énergies égale 
ou peut-être même inférieures à 100 MeV. % 


4 


‘ 
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Nous n'avons pas de comparaison directe possible avec nos expé- 
riences. 
Seules, les courbes I et II du graphique IL, 2, de la première partie, 
nous donnent, par soustrac- 
tion, le nombre d'étoiles où 
. l'énergie E s’en va sous for- Distribution en énergie 
me de neutrons r api des. Prolons incidents (340 Mev)Noyoux louras 
Nous retrouvons, d’ail- pe 
leurs, cette distribution, avec 
les données obtenues par la 
- méthode de Monte-Carlo. 


— Fypérience 256 étoiles 
---Monte-Corlo 162 


# 


60 190 l4D 180 220 260 300 340 
Grophiqgue ITA 1 E(Mev) des protons sortants 


+ * 


Remarques. — Nous 
* donnons également les spec- 
tres des neutrons (graphi- 
que III, A3) et des protons 
* (graphique III, A4) issus 
» d'un seul choc nucléon- 
nucléon et calculés par la 
méthode de Monte-Carlo. 
L'intérêt de ces deux gra- 

. phiques est de montrer, tout 
d’abord, la distribution en 
énergie des nucléons après 
un seul choc et, ainsi, de 
voir comment la forme de 
- cette distribution se modifie 
. au fur et à mesure que le | 
. nombre des chocs augmente, 60 100 {40 180 220 260 300 340 60 100 140 180 220 260 300 340 
M E(Mev) des nucléons sortants 
pour donner finalement des CrophineT AS * Graphique IA 
. distributions comme celles 
des graphique HIT, Ar et 
RIIT, Ac: 
| Ensuite, nous pouvons considérer ces spectres d'énergie comme 
Ÿ représentatifs de passages à travers des noyaux très légers (Li, Be et: 
avec une précision moindre, C, N, O), où le nombre de passages avec 
» un seul choc est dominant. 
Nous verrons plus loin quelques détails à ce sujet. 
Finalement, la forme de ces spectres calculés est liée à la fois au 
mode d’expression du principe de Pauli et à la distribution des moments 
des nucléons dans le noyau. Nous avons ainsi un moyen de vérifier la 
validité de ces deux paramètres, si toutefois nous possédons des résul- 
| tats expérimentaux convenables pour ce contrôle. 


Neutrons Monte-Corlo 158 étoiles: 


= 100 140 180 220 260 300 540 
Graphique IT A2 E(Mev) des neutrons sortants 


Monte-Corlo(ichoc) 
es VOD 


—--507/80 degrés 


Neutrons de P-N Protons de P-P 
278 chocs 996 chocs 


ÿ 


Nombre de porticules par intervalle de 40 Mev (unités arbitraires ) 


Graphiques III, Ar, Ill, A2, IT, a8 et III, a4. 
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Nous reparlerons de ces résultats à propos des noyaux légers (cha- 
pitre IE, C). * 

L'étude plus attentive des résultats qui ont permis de tracer le gra: 
phique III, A2 montre que l'histogramme peut grossièrement être repré= 
senté par la somme de deux courbes i et II. En effet, on s'aperçoit que 
les neutrons très énergiques (E >280 MeV) sont issus en général d'un 
seul choc p-n. 

Leur distribution en énergie est alors donnée par la courbe II urée 
du graphique IIT, A3. 

Les neutrons produits par ce premier choc p-n et qui ne sortent pas; 
vont engendrer une cascade. Le spectre en énergie des neutrons rapides, 
issus de cette cascade, doit être identique à celui des protons du gras 
phique IIT, Ar, mais légèrement décalé vers les basses énergies. Car, si 
les protons ont, au départ, 340 MeV, les neutrons possèdent, au début 
de la cascade, une énergie un peu inférieure : environ 280 MeV. 

Nous obtenons alors la courbe I. | 

Il est évident que le phénomène est, dans le détail, plus compliqué® 
IL existe des neutrons rapides de provenances diverses et autres quêé 
celles signalées ci-dessus. | 


F- à 
ns 


: : & 

2) Distribution angulaire. — La distribution angulaire des 
nucléons sortant avec des énergies supérieures à 100 MeV est donnée 
pour les protons (graphique III, A5) et les neutrons (graphique III, A6): 


Distribution ongulorre 


SR Noyoux Tours TA 100) 
à à Protons £E>100Mer Neutrons 
à à = Monte -Carlo( 162étolles), — Monte-Carlo (158 étoiles ) 
sù = Expérience (382étoies) ;  Courbe/ result.exp.(PR8&/3%4) 
ÈS 
4 | 
: | À 
à 
Ê ' 
à _ # 
à _ € 
0 20 40 60 80 100 O0 20 40 60 80 100 
© degrés 
Graphique IA 5 Graphique 11/A 6 


Graphiques III, A5 et III, A6. 


Le spectre angulaire des protons, calculé par la méthode de Mont 
Carlo est semblable à celui que nous avons obtenu expérimentalement, 
sauf cependant aux petits angles (09-100). 

L'expérience, en omettant les étoiles avec N, — 0, sous-estime certai: 
nement le nombre de protons sortant dans cet intervalle angulaire. 
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Ainsi pourrait s'expliquer cette légère différence entre les deux spec- 
tres, aux petits angles. 
Nous voyons, de plus, qu’il y à un maximum de protons émis, aux 
alentours de 35°-40°. 


Le spectre de neutrons, par contre, a une allure toute différente. 
Le plus grand nombre de neutrons sort aux petits angles, entre 0° 
et 300. Le maximum est, sinon à o°, du moins très voisin. 


\ Distribution angulaire apres un choc 


Monte-Cor/o 


8 PouNde(PN)20<F<340 Mev(278chocs) 
* PouN de(PN)80<E<340 Merl H2chocs) 
P de (PP) 20<E<340 Mer (596 chocs) 

P de(PP) 80<E<340 Mer (436 chocs) 


Pourcentage de nucléons diffusés 
Le) 


Emme We 
20 40 60 80 100 120 1l4D 160 180 
Graphique A7 As pe 
Graphique III, A7. 


4 La courbe I représente, pour le cuivre, les résultats de Miller et 
coll. (55) qui ont étudié la distribution angulaire des neutrons énergi- 
“ques produits par le passage de protons de 330 MeV, dans les noyaux 
“de Be, Al, Cu, U. 

Nous donnons, en plus (graphique III, A7), la distribution angulaire 
obtenue, par la méthode de Monte-Carlo, après un seul choc, pour les 
protons et les neutrons. 
. 0(S. L.) est l'angle de diffusion dans le système du laboratoire. 


* Les courbes se rapportant aux nucléons dont l'énergie E est telle 


que : 


D 20 E< 340 MeV 
expriment les résultats bruts des chocs « nucléon-nucléon lié » permis. 
20 MeV est le seuil défini par le principe de Pauli. 

_Les courbes pour lesquelles on à : 


80 <E < 3/40 MeV 
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constituent une tentative faite pour adapter les résultats bruts de la w 
méthode de Monte-Carlo au passage d’un proton de 340 MeV dans un. 
noyau très léger comme Be. | 
Une justification de cette façon d'opérer sera donnée au para-# 
graphe III, C. 5 
Cependant, en admettant dès maintenant cette conclusion, nous 
voyons que la distribution angulaire des neutrons issus de chocs p-n a 
un maximum de 0°, ou au voisinage immédiat, et une largeur à. 
mi-hauteur de 54°. 
Ces valeurs correspondent aux résultats donnés, pour Be, par Miller 
et coll. (55) et à ceux donnés par de Juren (56). | 
Miller et ses collaborateurs trouvent que la largeur à mi-hauteur,# 
qui est de 54° pour les neutrons issus de Be, varie peu avec les noyaux 
étudiés (59° pour Al et Cu, 58° pour U). | 
_ Ceci est en accord avec les résultats de la méthode de Monte-Carlo 
qui donne, aussi, une très faible variation de cette largeur, lorsque l’on 
passe d’un choc (cas du Be) à un nombre beaucoup plus grand de chocs 
(noyaux lourds, graphique III, A6). 


3) Nature des particules énergiques sortantes. — Les résultats 
sont indiqués au tableau III, Cr. 
La classification faite expérimentalement y figure également pour. 
comparaison. Nous constatons que, dans la limite des erreurs statisti-« 
ques, l’accord est satisfaisant. p 
Cette question sera reprise au paragraphe III, C où elle sert de points 
de départ pour l'hypothèse de la différence de structure entre les noyaux 
lourds et les noyaux légers de l’émulsion. Y 


B. Cas Des noyaux LÉGERS (C, N, O). INTRODUCTION DE L'AYPOTHÈSES 
DE L'EXISTENCE DE SOUS-STRUCTURES INSTANTANÉES DANS LES NOYAUX 
LÉGERS DE L'ÉMULSION PHOTOGRAPHIQUE. — Le modèle de Fermi semble” 
ne pouvoir être appliqué, à cause de son caractère statistique, qu'à des. 
noyaux lourds qui ont un très | 


ee op I grand nombre de nucléons.h 
ui À, 5? 8 Cependant, il semble bien” 
in è que son utilisation puisse” 
mb/éter) ÿ s’admettre, au moins en par-" 


tie, pour les noyaux légers.w 


0 30 0 70 % Une remarque va justifier 


Co 
o 
—— 
Nb.2e protons diffusés 


B0(cm) ——- ce point de vue. À 
| Elle se rapporte aux résul-" 
Fig. 
ig. III, Br. tats de Schamberger (58) 


sur la diffusion inélastique® 
des protons de 2/40 MeV, par le proton de deutérium. T4 
Cet auteur trouve, comme spectre angulaire des protons diffusés à* 


un angle 0 (CG. M.), la courbe I (fig. III, Br). 


# 


+ 
1 
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Cette courbe diffère de la courbe de diffusion proton-proton libre 
avec proton cible au repos, qui est isotrope. 

Il est naturel de penser que l’affaissement de cette courbe, aux angles 
inférieurs à go°, est dû au principe d'exclusion (puisque le proton du 
deuton est lié) et également à l'influence du mouvement de ce proton. 
+ Or, en étudiant les chocs « proton-proton lié », par la méthode de 
Monte-Carlo, avec nos hypothèses habituelles, nous obtenons la 
courbe II qui, quoique différente, présente une grande analogie d’allure 
avec la courbe I. 

Ceci tend à prouver que l'interaction « nucléon-nucléon lié », telle 
que nous l'avons utilisée dans les noyaux lourds, peut être employée 
pour les noyaux légers. 

- La possibilité de traiter les interactions avec les noyaux légers, sans 
être obligé de suivre les particules à travers le noyau, rend les opéra- 
“tions beaucoup plus rapides. 

Cette façon de concevoir le passage des nucléons, à travers les noyaux 
légers, va nous conduire à d’autres résultats importants. 

… C’est principalement l'étude de la nature des particules après les 
chocs qui va nous en fournir la matière. 
à C'est d’ailleurs cette étude qui nous a incités à admettre, une pre- 
mière fois, l'hypothèse de l’existence de sous-structures instantanées 
‘dans les noyaux légers de l’'émulsion (17). 

- Sur le tableau III, B2, sont comparés les résultats obtenus pour la 
classification en groupes (P, PN), (N, 2N), etc..., d’une part, par le 
“calcul, d’autre part, par l’expérience. 

… Dans la méthode de Monte-Carlo, nous avons groupé les passages à 
tun choc et les passages à deux chocs, dans les proportions déjà indi-. 
‘œuées, avec, comme limite d'énergie pour les particules enregistrées, 
ÆE— 80 MeV comme précédemment. { 
- Nous remarquons de suite un désaccord entre le calcul et l'expérience, 
Surtout en ce qui concerne la proportion des groupes (P, PN), (2P), 
{(N, 2N). 
… C’est ce désaccord qui nous a incités, après de nombreuses autres 
preuves fragmentaires, à émettre l'hypothèse de l'existence de sous- 
structures instantanées dans les noyaux légers (CG, N, O) de l'émulsion 
photographique. | 
- Le passage d’un nucléon, à travers ces noyaux, est alors compris de 
la façon suivante. de. 
Il donne lieu, dans un certain nombre de cas (nous préciserons le, 
nombre plus loin), à des chocs « nucléon-nucléon lié » tels que nous 
les avons envisagés jusqu’à maintenant. 
. Mais, dans d’autres passages, se produisent des chocs proton-sous- 
structures (p-«, p-Hi, p-He’, p-H9+ : ; 

_ Dans ce cas, le proton ne change jamais de charge, à l'encontre de ce 
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qui se produit dans une interaction p-n, où, une fois sur deux, le pros 
ton devient neutron. ; 

Res. l'hypothèse de certains passages par chocs sur SOUSSUCUEESS 
conduit à l’existence d’un groupe (P) plus abondant, et réduit L impor 
tance des groupes (2P) et (N, 2N). C'est, qualitativement, l'effet 
remarqué. | n— ! 

Cependant, il est possible de préciser quelle doit être 1 abondance de 
ces passages sur sous-structures, pour retrouver les résultats expéri= 
mentaux. ? 

Nous avons simplement à additionner deux phénomènes en propors 
tion convenable, et nous connaissons pour chacun d’eux, l’effet propres 

Ainsi, en supposant 30 p. 100 de passages par chocs sur des sous 
structures, nous obtenons les résultats marqués dans la dernière 
colonne du tableau III, C2. Nous voyons qu’ils sont en accord quantita# 

tif avec ceux trouvés par l'expérience (avant-dernière colonne du 
tableau III C2). 2 

Remarquons que les résultats donnés par la méthode de Monte-Carlo; 
pour un et deux chocs, sont en accord avec les résultats expérimen 
taux obtenus sur les étoiles de noyaux lourds pour lesquels on a = 
I < N,< 2 (dernière colonne du tableau III, B1). Ù 

Ceci confirme encore, la validité d’un schéma unique de chocs. 
nucléon-nucléon, pour la traversée des noyaux lourds et légitime 
l’hypothèse admise (chapitre III, première partie) que, dans les noyaux 
lourds avec une ou deux branches d’évaporation, il y a en moyenne un 
ou deux chocs et que, de ce fait, ils sont comparables aux noyaux 
légers au point de vue de l’énergie reçue. 3 

Nous retrouvons même les différences quantitatives signalées au cha 
pitre III de la première partie, entre les étoiles de noyaux légers et less 
étoiles de noyaux lourds avec une ou deux branches d'évaporation (59) 

Nous avons résumé, par les courbes du graphique III, B1 l'influence. 
respective des deux sortes d'interactions. L 

La courbe I représente la distribution angulaire des protons après uns 
choc, calculée par la méthode de Monte-Carlo. Ce sont les protons issus: 
de p-n et de p-p avec E> 80 MeV (voir graphique III, A7). : 

C'est la distribution angulaire caractéristique du passage par chocs" 
«nucléon-nucléon lié ». 4 

La courbe IL donne la distribution angulaire des protons diffusés pan 

des deutons, | 
C’est une courbe obtenue expérimentalement par Schamberger (58)," 
avec des protons de 240 MeV. Il n'existe aucune autre expérience de 
diffusion élastique par les sous-structures qui nous intéressent» 
(a, 6e Hi). : 

Nous venons ainsi de voir que les différences signalées entre less 
noyaux légers et lourds, à la fois en ce qui concerne les distributions” 
angulaires et en énergie des protons rapides sortants, et en ce qui 


| 


| 
4 


; | | 
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concern $ 1 | 

e la nature des branches eénergiques (groupes (P), (N, 2N), (2P)) 
sont toutes expliquées, quantitativement, par deux hypothèses concer- 

nant la structure des noyaux. 
. Pour les noyaux lourds, c'est le passage par chocs « nucléon-nucléon 
lié » qui rend compte des faits expérimentaux. 
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Graphique III, Br. 
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Ces sous-structures ne sont pas permanentes. Elles sont constituées 
“par les nucléons du noyau qui, au cours de leurs mouvements extrême- 
- ment complexes s’assemblent d’une façon éphémère, en édifices «, He, 
He H: 

C’est alors que le passage se fait par chocs nucléon-sous-structure. 
- Puis l'édifice se dissocie, les nucléons redeviennent séparés et le 
“passage correspondalors à un passage par chocs nucléon-nucléon. 

* Donc, la diffusion élastique p-sous-structures, dont les caractères 
on nettement distincts de la diffusion inélastique « nucléon-nucléon 
lié » s’est manifestée par des phénomènes nettement marqués. 
3 Nous allons, dans ce qui suit, en voir d’autres exemples donnés par 


LL 


lex périéence. 


4 


À 


4 


PAT a a 


5o/4 JEAN COMBE 


C. RÉSULTATS TYPIQUES SOUTENANT L'HYPOTHÈSE D'UNE SOUS-STRUCTURE 
INSTANTANÉE DANS LES NOYAUX LÉGERS DE L'ÉMULSION PHOTOGRAPHIQUE (63). 
_ Nous allons analyser, en détail, ces résultats : 

1) En premier lieu, nous allons utiliser des résultats qui proviennent 
d’une étude plus approfondie et plus détaillée de remarques déjà faites 


(première partie, chapitre IT). 
Ces résultats concernent l'étude phénoménologique de la relation 
« énergie-angle » pour les protons diffusés par les noyaux légers de 


l’'émulsion. 


; | Ep (340Mev) 
1 


30 40  I50 60 7 
Odegres (sysE labo) 


Fig. I, Dr. 


Sur le graphique III, Dr sont marquées les énergies des protons » 
sortant d'étoiles produites dans des noyaux légers, en fonction des 
l’angle 0 que fait chacun de ces protons avec le proton incident. 


rence E >> 220 MeV par exemple), parce que c’est seulement dans ces 
domaine d'énergie élevée que le phénomène qui nous intéresse est” 
visible. ‘4 
L'énergie, déterminée par comptage de grains, est donnée, en géné-" 
ral, à l’aide de la courbe du graphiquell, 1, première partie, à + 15 MeV : 
près, en moyenne. ‘°F 
Cependant. pour certains points (tous ceux qui sont au-dessus de 
E— 300 MeV) une estimation plus précise de l’énergie a été possible” 
grâce à la remarque suivante. $ 
Nous prenons comme limite supérieure de l'énergie du proton sor-\ 
tant, une valeur calculée en soustrayant de 340 MeV (énergie incidente)" 
l'énergie qui est partie sous forme de branches noires. . 
Evidemment, comme nous ne savons pas toujours la nature de ces» 
branches, nous avons pris chaque fois la désintégration en particules. 
alpha qui correspond à l'énergie minimum qui puisse être emportée. « 
Comme limite inférieure de l’énergie, nous avons pris celle qui. 


d'#: 


er. 
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résulte de la mesure par comptage de grains, diminuée de l'erreur 
statistique due aux fluctuations du nombre des grains. 

Certains points sont donnés avec une erreur nulle (en réalité très 
faible) parce qu’ils proviennent d’une étoile de décomposition du car- 
bone, en trois alpha, bien identifiée. Dans ce cas l'énergie dissipée 


“par les branches noires est connue exactement par le bilan de la réac-: 


tion : 

C1? = 3a 
(fig. II, première partie). 

… Nous avons tracé également, sur ce graphique, les courbes « énergie- 
angle » correspondant à des chocs p-sous-structures (p-a, p-H5, p-H°) 
calculés dans le cas relativiste. 

Nous voyons que 20 étoiles au moins, sur 40, ont des protons sor- 

»lants qui peuvent provenir d'un choc p-sous-structures. 

… Ces protons sont groupés entre 16° et 4o° environ. 

Dans ce domaine angulaire, la diffusion élastique qui a lieu surtout 
vaux faibles angles (0°-4o0) est importante. 

r Le domaine (00-16) doit aussi donner une diffusion élastique intense ; 

“mais le faible transfert d'énergie (10 MeV à 16°, pour p-x) ne donne 

pas d'étoile nettement visible. 

Les chocs « nucléon-nucléon lié » ont également lieu, en grand nom- 

bre, dans ce domaine angulaire 00-40°. Mais la distribution en énergie, 

“au lieu d’être localisée au-dessus de 300 MeV, descend nettement en 

dessous. 

» Les points situés au-dessous de 300 MeV proviennent, en grande 

“partie, de chocs « nucléon-nucléon lié » (voir graphiques III, A3 et 

“III, A4). 

… Toutefois, l'hypothèse d’un choc du proton incident contre des sous- 

“structures, demeure tout à fait adaptée pour expliquer, à la fois, la 

configuration et le groupement de ces 20 étoiles. 

à D'ailleurs, des études sont poursuivies, à l’heure actuelle, pour 

“apporter des précisions nouvelles à cette hypothèse : telle, par exem- 

…ple, l'analyse d'étoiles de décomposition du carbone en 84, par un 

proton de 340 MeV, suivant le schéma : 

ro 


G. C!2(p, p'}34 (64). 


“ Il apparaît déjà, dans la majorité des cas, entre le proton sortant p’ 
“et une des « de l'étoile, une corrélation d’angle et d'énergie, caracté- 
ristique d’un choc p-2. | k | 

… C'est le cas, par exemple, de l'étoile de la figure IT, première partie. 


Dans cette étoile, la particule «, et le proton sortant peuvent être 


- considérés comme issus d’un choc direct p-«. 
À Après la sortie du proton et de la particule a, il reste un noyau de 
 Bef’ qui se désintègre en donnant deux nouvelles particules alpha. 
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Au point de vue théorique, la possibilité d'admettre, pour certains | 
noyaux tels que Be, C!?, O!°, etc., l'existence d'une structure « a été, 
étudiée par plusieurs auteurs (67) (68) (69). 3 

Deux arguments semi-empiriques sont à la base de ce modèle alpha. ' 

Le premier a été indiqué par Halfstad et Teller (70) qui ont montrés 
que l'énergie de liaison mutuelle des particules «, prises par groupe den 
deux, est à peu près constante pour tous les noyaux contenant un 
nombre entier de particules «. 

Le second est fourni par la possibilité de calculer, par ce modèle, 
l'emplacement exact des premiers états excités de certains de ces” 
noyaux (68). Ces états excités correspondent à des mouvements des 
vibration et de rotation quantifiés des particules «. 

Depuis, le modèle en couches, introduisant un couplage fort spin-4 
orbite, a expliqué avec succès de nombreux faits obtenus avec des 
noyaux plus lourds que ceux indiqués plus haut (71). É 

Dans la description des noyaux légers, modèle en couches et modèles 
alpha, sont deux modèles qui, loin de s’opposer, cherchent au contraire, 
sous des aspects apparemment différents, à expliquer l’expérience et y 
parviennent avec une approximation variable suivant les noyaux. , 

A l’heure actuelle, un mélange est souvent utile pour une descriptions 
plus correcte (72). | 

Cependant, le modèle alpha paraît le mieux adapté pour l’étude 
théorique des noyaux pouvant présenter des structures : 


(Be LR = Hé ESC" OM etc). 


$ 


AE un En 


‘Une étude théorique a été faite, dans ce sens, par Herzenberg.(73) 
pour construire un noyau possédant des structures « à existence éphé-* 
mère et pour évaluer, simplement par le calcul, la valeur des liaisons 
. qui s’établissent entre ces cellules « durant leur existence. - +2 

L'expérience se doit même de fournir des données essentielles à las 
théorie, en essayant de préciser des paramètres importants, comme la” 
ie de vie de ses sous-structures et les liaisons qui existent entre 
elles. Ÿ 


“ 


CONCLUSION 4 


. 


pe 


Employé pour les noyaux lourds, avec l’aide de la méthode de Monte-* 
Carlo, le modèle de Goldberger constitue une tentative pour donner 5 
schéma utilisable du passage du nucléon incident à travers le noyau. 

Il permet de fixer un certain nombre de paramètres (libre parcours. 
moyen, distribution des moments des nucléons à l’intérieur des” 
noyaux, etc...) qui définissent ce passage. 3 


. Ces paramètres ont une valeur statistique et sont la somme d’interac-" 
tions individuelles, mal connues, qui règlent le comportement complexe 
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des nucléons, tant à l’intérieur même du noyau (distribution des 
. moments, par exemple) que vis-à-vis du nucléon qui passe (libre par- 
- cours moyen, principe d'exclusion de Pauli, etc...). 

La détermination de ces paramètres est un moyen d'approche vers la 
connaissance des interactions élémentaires. ! 

Elle permet une fragmentation du problème, en délimitant des 
domaines, dans une large mesure indépendants, et contenant, chacun, 
- moins d’hypothèses que l’ensemble. 

Ainsi, la distribution des nucléons à l’intérieur du noyau est ratta- 
chée directement et uniquement à une description détaillée de l'état 
des nucléons (moment orbital, spin, couplage spin-orbite). 

D'autre part, ce modèle trouve une utilisation immédiate, dans l’ex- 
plication et la classification des résultats expérimentaux (distribution 
en énergie, angulaire, etc..….). 

Finalement, il est surtout un moyen de prévision et d'investigation, 
dans la mesure où il provoque des expériences et où il peut expliquer 
les résultats de ces expériences. 
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SUR LA RÉSOLUTION DES ÉQUATIONS 
DE LA MÉTHODE DES PERTURBATIONS 0) 


Par Micuez FABRE DE LA RIPELLE 


INTRODUCTION 


L'objet du présent travail est la recherche d’une méthode de résolu- \ 
tion des équations de perturbation cohérente, d’une part, avec l’inter-" 
prétation statistique de la mécanique quantique, d'autre part, avec less 
formes mathématiques des probabilités imposées par la notion d'état 
physique $ 

La première partie est consacrée à l'établissement des formes mathé-" 
matiques de ces probabilités, qui traduisent l’évolution d’un systèmen 
physique « isolé » au cours du temps. De tels systèmes sont, par exem-" 
ple, fournis par l’évolution au cours du. temps d’un noyau radioactifs 
ou encore, par les différents, états successifs d’un atome excité retom-« 
bant dans son état fondamental après émission d’un ou plusieurs 
photons. L 

Les formes mathématiques contiennent des constantes qui doivent* 
être déterminées par les données physiques du problème. L ! 
La seconde partie du travail consiste alors à expliciter ces constantes 

en utilisant les équations de perturbation de Dirac, dont l’interpréta=« 
tion statistique conduit précisément aux probabilités d'évolution cher-. 
chées. ë 

Un développement en série de la constante de couplage, suivi d’un 
regroupement adéquat des éléments de la série, permet une nouvelle” 
définition plus générale des états stationnaires, englobant les interac-" 
tions dues à l'échange de particules d’un champ en interaction avec les 
système, précisant simultanément l'énergie propre et le temps de vies 
: pour chaque état, le temps de vie d'un état fondamental étant infini” 
(pour un système isolé). Utilisant cette nouvelle définition des états 
_ stationnaires, on obtient, pour chaque amplitude de probabilité relative 

aux différents états possibles du système en évolution, des formes rela=* 
tivement simples, qui nous permettent de préciser, dans une troisième 
partie, les probabilités d'évolution imposées par ces amplitudes. À 
14 
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pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le” 
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On montre alors que les formes physiques et mathématiques coïnci- 
| dent, tout au moins asymptotiquement, pour un temps suffisamment 
- grand vis-à-vis de celui nécessaire à la réorganisation du système après 
_thaque transition. ' 

L'emploi systématique de la transformation de Laplace pour les 
fonctions dépendant du temps ({ variant de o à +) simplifie consi- 
» dérablement les calculs et permet d'obtenir des résultats utilisant le 
* minimum d’approximations. 


CHAPITRE PREMIER 


Définitions. — On appellera « état quasi stationnaire », un état d’un 

système isolé en évolution. 

Un état stationnaire est l’état stable d’un système dont l’évolution ést 

terminée. 
… Lorsque la probabilité de trouver le système dans un état donné à un 
"certain instant est égale à 1 (elle est alors nulle pour tout autre état), 
“nous dirons que nous avons affaire à un cas pur à cet instant. On dira 
-que le système subit une transition dans un intervalle de temps donné 
sil change d'état, une fois et une seule, dans cet intervalle de temps. 
» 
…— Hypothèses fondamentales. — Nous admettrons : 
1° que l’on peut définir l’état d’un système à un instant donné et 
que le système n'existe que dans un seul état à cet instant ; 
… -2° il existe une probabilité de trouver le système dans chacun de ses 
“états possibles à un instant donné, connaissant son état à un instant 
initial & antérieur ; 
30 un système reste un temps fini (non nul) dans chacun de ses états. 
successifs, ce temps devient infini, lorsque l’évolution du système est 
achevée, 
À Loi fondamentale. — Considérons un système isolé dans un état (qi) 
à l'instant initial £— 0 et cherchons la fonction P({) qui représente la 
“probabilité pour que le système ne change pas d'état entre l'instant ini- 
ial et l’instant f. 
. Soit /, un instant compris entre l'instant initial et l'instant £ : 
3 0< ts LÉ, 
écomposant l'intervalle de temps { en deux intervalles partiels (0, é:) 
et (21, é). pair 
» La probabilité cherchée est égale à la probabilité pour que le système 
ne change pas d'état dans l'intervalle de temps (0, 4), multiplié par la 

robabilité pour qu’il ne change pas non plus d’état dans l'intervalle 
#1, t) sachant qu'il se trouve dans l’état initial à l'instant £; : 
4 P(t)= P(#).Pité— ti). 


Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Juillet-Août 1958). 33 


“ 


tion P(#,), nous devons donc avoir : : 


_ pour que le système n’ait pas changé d'état dans l'intervalle de temps 4; 
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La connaissance de l’état du système à l’instant {, pour la détermina 
HAE : h 
tion de P;(f—{,) nous met dans une situation semblable à celle de lan 
connaissance de l'état du système à l'instant initial pour la détermina- 


> 


Pi(t—#4)=P(t—6,), 


la probabilité P() est solution de l'équation fonctionnelle : 


qui admet pour solution : 4 
à 

Les deux conditions : L 
Plo)—="# P(#) < 1 FA 

. nous conduisent à la forme cherchée : 1 
(1,1) P(h—e "#  1>0, % 
À étant une constante caractéristique de l’état initial du système. La 
variation dP(t)——e"}dt exprime la diminution de P({) danss 


l'intervalle de temps (#, { + dt), elle est égale (au signe près) à la pro: 
babilité pour que le système initialement dans l’état (90), change d'état 
dans cet intervalle de temps. | 

On voit, en effet, qu’elle est égale au produit e-M de la probabilit 


multiplié par la probabilité xd pour qu'il subisse une transition dan 
l'intervalle (4, £ + dt), sachant qu’il était dans l’état (go) à l’instant 62 
D'une manière plus générale, la probabilité, pour qu’un système sé 
trouvant dans un certain état à un instant /, ne change pas d’état dans 
un intervalle de temps (:, £), et subisse une transition dans l’inter= 
valle de temps. (f:, {+ + d{:) a pour expression : 


e—À( — b)\dts 


À est appelé constante de décroissance pour l’état envisagé. 


ÉVOLUTION D'UN SYSTÈME 


| U 
Un système se trouve à l'instant initial dans un état donné (cas pur) 
nous allons chercher les formes mathématiques exprimant l’évolutio 
du système au cours du temps. £ 


Désignons par (0) l'ensemble des paramètres déterminant l’état ini 


PRIT 


Rd als :s >, nm 'au 


RE. | 
na: he 
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” 
tial par (gx) l'ensemble des paramètres caractérisant les états possibles 
. du système lorsqu'il a subi n transitions. A chaque valeur particu- 
- lière gn correspond un état qui peut être atteint par le système, après 
: n transitions. 
La probabilité de trouver le système dans l'état g, après passage par 
les états 71, g2, .…., Qn_1 Sera notée : 


Pon(Zo; Ti COX) n; t), 


et la probabilité de le trouver dans l’état Ja 


Pon(To; Tn t) —_— D Pon(Zo» Jus +. Tn15 Qu; É). 


(a) ... (An—1) 


Considérons la première transition qui correspond au passage de 

. l’état go à l’un des états 1, et soit }5(go, 1) la constante de décrois- 
sance de cette transition si elle existait seule. 
Les différentes possibilités de transition s’excluant mutuellement, la : 
probabilité pour que le système ne change pas d'état dans l'intervalle 

de temps / sera le produit des probabilités pour qu'il ne subisse aucune 
_ des transitions o > 41, Soit : 
4 < en 
Re) Poo(go ; é)— [Le = = Cr CRIS 
{ à (4) 
|” La constante de décroissance 26(9o) de l’état 0 est la somme des 


“constantes relatives à toutes les transitions possibles à partir de 
l'état Go x 
“ \ 


-. > 

» (8,1) Lo! go) = D ho(go, q1)- 

3 (2) 

4 La probabilité pour que le système change d'état dans l'intervalle 
…(é, + dt) est : 

; 


LEA dPoofé)=e "An 5(g0; qi)dé, 
(21) 


ainsi : 


55 


ex" t)5(go, qi)dt 
‘représente la probabilité pour que le système passe de l'état go à 
état g:, dans l'intervalle (4, t+ dt); X(gs3 q1) est une constante 
caractéristique des états go et g, qui apparaît lorsque le système passe 
d’un état go à un état g1, pour cette raison, nous l’appellerons constante 


de croissance de l’état g, à partir de l’état go, elle est responsable de 


NAT 1% 


| 


= 
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l'accroissement de la probabilité de trouver le système dans l’état g1 (')-. | 
Pour que le système se trouve dans un état q» à l'instant £, il faut 
w’il ait subi n transitions entre l'instant initial et l'instant é ; soient, 
(di, di + dti), (la, de + dta}se 4 Cnstit dl), tes intervalles dans les-" 
quels se sont passées ces transitions. 4 
La probabilité pour que le système soit passé par les états 1, -..; Qnà 


dans ces intervalles de temps, et soit resté dans l’état g, dans l’iñter-" 


valle (é,, t) est donnée par : 


dPon(gor Gi +2 + Qn 3 = € (go, qa)dés 
er Male tes, q2)dto . H 
; e—r—1{gn1 Wn—{n—1 aq , Fn)dtn È 
Le —?n{gn)(t— tn) É 


A : 


où l’on a : 
0 Lt La L ss Mn 
Chaque terme : 
eb+1— 5) (g,, qidt; 
14 
exprime la probabilité d'une transition g; — q;:1 dans l'intervalle“ 
(las éju + dl;n), sachant que le système se trouve dans l’état q,, à 


- l’instani f;, et le terme en{gn)(é tn) exprime que le système ne change 


pas d'état entre les instants é, et £. | $ 
Si l’on fait la sommation sur toutes les valeurs possibles de 1 
4 
l 
4 


. 


lt, ..., &, On obtient : 


. PE t t L \ 
(1), Polgo gr». quit)= J ORES : Pi Re | 
d'Pon(qos is ces Tn) t) — Xo(Gos gi)h(gs q2) ee Àn1(9n 33 Gn)- 


4 e—no(golt 

[A(gs1) — holgoi] ... [An(gn) — Aw(go)] : “4 
| LAPS E e—n(qn)t FA | à 
Lho{go) — An(gn)] ... [An—1(yn—1) — An(gn)] 15. 
Poa(Zos Zu €) s'obtient en faisant une sommation sur toutes les 
4 
(*) Remarque : On peut écrire : T4 
z à “4 
ello(gs, gr)dt = PT) ego) (go). | 

ol go. g1) 0 | 
0 90 94 e EN 

| lg) PParaît alors comme la probabilité pour que l’on ait la transi- 
tion g,—>q, lorsqu'on sait qu'il y a une transition; on a bien d’ail- 
léurs : 3 
ol Go, UE | 
Te Me AE ‘rl 
(a) SE, 3 PS 
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valeurs possibles des paramètres q1, ..., Qn_s. Lorsque # est suffi- 
. samment Las pour que les e—"# soient très voisins de l'unité, 


Pon(Z0:%13 --+ ns t) devient équivalent à : 
(5,1) Pon(Zo) Ti CRC | n3 ©) & ho(Qos Gil 


in 
Keatqu , In) n! 


- cest un infiniment petit d'ordre n lorsque # + o. 
Nous en déduisons que : 


n diPon(Qo, Jas +... An; 0) à 
à PTT] —0 pOur J —0,1,..., 7 —I. 


dPon(go, +++, In. 0) 
air 


—= ho(Zo: qi), ..) DT OC PT Th): 


Un calcul élémentaire permet de trouver une relation différentielle 
liant deux probabilités successives : e 
* 
dPon(o+ 41» :-.» Inst) 
(6,1) FA. < dt . FEU Li(94 5 n)Pin—1(Q0» Ti A) Tn—1 ; t) Fe 


RÉ Àn(n)Pon(Q 0 CRD) Tn; t) 


U 


» 
D exprimant que l'accroissement de : 


Pon(T 0» Ti QE » In; ? t), 


pendant l'intervalle de temps (£, £ + He est égal à la probabilité pour 

. que le système passe de l’état g,_, à l’état g, diminuée de la probabilité 

_ pour qu'il chan gé d'état dans cet intervalle de temps. 
4 Sommant sur les paramètres 91, ..., Qn-1, On obtient de même la 
ÿ. relation $ / 


dPon(go, Qn; t 
(751) : + ) — 2 X5-4(Qn1 n)Pon=1( 0 Tn1 ; É) 
k (4n—4) 


; — }yQn)Pon(G0s In 3 É)- 


Jusqu'ici nous avous admis que les paramètres g; prenaient des 
valeurs discontinues dans le cas où ils forment un ensemble continu, 
… les expressions précédentes restent valables à condition de remplacer 


“(gi Qi) par : 

4 | Lg; qre(gia)dgn 
* p(g;11) est la densité des états au voisinage de l'état g;:1. 
‘à 

A 

4 


Les sommations sont remplacées par des Dee portant sur 
toutes les variations possibles des g;. 

On définit alors le passage d’un état g; à un Sroupe d'états voisins 
d’un état de paramètre donné g;:, à l'aide de la fonction continue 


(Gi, Gru)e(Gi#1). 


ji FN MS A 
Mere r 
SOU | 
è $ + È 
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= Ÿ 
ÉQUATION DIFFÉRENTIELLE VÉRIFIÉE PAR Pon(Qos gs LE SAONE Une F: 


équation différentielle linéaire d'ordre (n + 1) à coefficients constants, £ 
admet des solutions de la forme e’', r étant solution de l'équation carac-« 


. téristique : 


ft) =rtti+ Sir Æ 2e + Sn 0 


où S, représente la somme des produits de p racines de f(r) = 0. 
LS Prenons pour. racines : 


es | Po oo) +++ Pa = (qu). 
0 Pougos Qis «es Qn3 t) est alors solution de l'équation : 


da+1Pp drP 
TPS ES +7 dt œ .…. + Sri — 0. 


Les coefficients S, dr déterminés par l’ensemble des constantes de 
décroissance ko(9o) : : + An(Qn)- 


Éd op stnés M De LG de, prés FRE ot 


MÉLANGE D'ÉTATS INITIAUX. — Lorsqu'on a un mélange d'états, eté 
HA sEnon plus un cas pur à l'instant initial, il faut sommer sur toutes lesm 
| transitions possibles à partir des états initiaux pour obtenir la es 
os lité de trouver le système dans un état g, à l'instant #. 

Rp Désignons par P(qo) la probabilité d'un état donné go à l'instant 
+ initial, la probabilité d’un état q, à l'instant # devient : | 


Pig D paPelges Te 4), 


{ (%) 


| 
+ c’est une fonction de la répartition initiale p(go). 

dE" . 4 
DR LES VIES MOYENNES. — Un système en évolution passant successive- 
À ment par les états q5, Qi, ..., Qn, -.., reste dans chaque état qg un cer-| 
SA) tain temps moyen ; nous appellerons ce temps : vie moyenne du système 


PA . dans l'état g. Pour un état q, elle est donnée par : 


& #) : Ton(Qn) —= JS Pou(gos Tn ; tdt. 


La vie moyenne dans l’état 4) S’obtient immédiatement : 


=) To0(90) = HE 


Utilisant la formule différentielle (7,1) Séba et Pa Po; on obtignt 
en lintégrant entre o et + œ : (a 


PCA Poul (Go Tn ; , t\dt ; 
Fe à (qu; Qn) Ne Pie re An 3 dt — Polo: Qn3 + © v 


Fran 


1 
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2 
La vie moyenne n'est définie que pour des états quasi stationnaires 
(correspondant à une vie moyenne finie), on a donc : 
L 


Pon(os fn; + 00 = 0. 
Il s’ensuit la relation de récurrence : 


An(Gn)Ton(T 0; In) = À 1(Qn 15 n)Ton—1(Qos Jai) 
(2n—1) 
- et la vie moyenne : 


D (ge 9) = — à Xo(go; g1) Mgr, ga) ln—1(qu—1, qn) 
ÿ, 


S ii (1... .In1 Aulgo) | M(g:) re Dn—1(qn—1) 
* conduisant à la relation : 
; ‘ 
% DRNCAETCE Ja) —= I. ‘ 
| (9n) 


À : LA ; D 1 
La vie moyenne (40; g,) S'interprète de la manière suivante : c’est 
la vie moyenne 1/}:(71) du système lorsqu'il se trouve dans l’état q, 

. multiplié par la probabilité : 
D. Xo(Go. g1) An—1(9n—1, Yn) 


ho(go) _* "  An—1(gn 1) 
(ds 7-4) 


(ni) P(Go» gn) = 


- pour qu'il passe précisément par cet état. 
: Alors la relation D o(qn)Ton( Fos n) = 1 exprime simplement que : 
(n) 

De Qn)= 1; 

(9n) 


le système doit nécessairement passer par l’un des états (q,). 


é ‘Hé hé 2: 


Qt: 


” REMARQUE SUR LA RÉPARTITION DES ÉTATS. — Après avoir subi la 
… niè%e transition, le système se trouve dans l’un des états (g,), quelle est 
» la probabilité de le trouver dans l’un de ces états connaissant la proba- 
-bilité Pon(Qos Qn; €) ? Lorsque l’état (g,) est stationnaire, le système a 
terminé son évolution pour (— ), et la probabilité cherchée : 

28 Pon(Z 0» Qn) —= Pon(Qo; Tn ; + co 7 

Lorsque l’état g, n’est pas stationnaire, la probabilité est proportion- 
nelle au temps passé par le système dans cet état : 


Ton(Yn) 


(12, I ) Pgo; Qu) — Ton 
à | Ton — D ron(7n)- 


(n) 


Tout ceci est indépendant de la forme des probabilités P5,(go, qn 5 €): 


NT OT RTS TR 


ed MAN NE 


"a 


Sté 


d’une variable réelle, positive #, une fonction complexe image : 


Vi 
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Cas ou LES ENSEMBLES (q;) SONT IDENTIQUES. — Lorsque chaque ensem-, 
ble (g:) est identique, quel que soit #, à un ensemble (g), une transitions 


h 
quelconque amène le système d’un état appartenant à l'ensemble (q) à 
un autre état de cet ensemble. È 
On peut alors chercher la probabilité de trouver le système à l'instant (as 
dans un état particulier q de cet ensemble sans avoir à s'inquiéter du 


nombre de transitions subies pour y arriver, elle est donnée par : 


+00 
P(qus q 3 ©) = D Pun(Gos 4 3 É)- 


n—=0 


? 


Traduction en langage symbolique. — Nous utiliserons la transfor- 
mation de Laplace qui fait correspondre à une fonction complexe f(#), 


2 


(1,2) Fi few { 
d’une variable complexe s de partie réelle positive : À 
R(s) > o. 2 | 

On note cette correspondance : i 

| LOTO) | 


Nous supposons connues les principales propriétés des fonctions 
images ainsi que la traduction des opérations que l’on peut effectuer 
sur les fonctions f(f). | 


Nous rappellerons cependant quelques propriétés fondamentales d’un“ 
usage courant : 


1° Une fonction f(#) bornée et continue pour toute valeur positive 
de {, admet une image F(s) holomorphe dans le demi-plan R(s)>0. 


2° L’original de F(s) est donné par : 


(2,2) HO _ d'in e“F(z)dz | 


prise le long d’une parallèle distante de « de l’axe imaginaire ; où € est | 
un nombre de partie réelle positive supérieure ou égale à l’abscisse de 
. la singularité la plus à droite de F(£). 


È 


\ 


30 Les deux correspondances fondamentales : 


fée. os 


(2) sF(s)— f{o) € f'(#) (dérivat ti 


(4,2) F(s +) ce (6) (translation). 


seront d’un usage constant. 
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49, Si les deux fonctions Fi(s), F,( (s)1 images respectives de f(£) et fa(é) 
pont telles que leur produit soit une image, il admet pour original : 


(5,2) fe Ai) fat — b)dt D Fi(s)F:(s). 
On peut étendre ce résultat à un nombre quelconque de fonctions : le 


- produit d’une suite Fi(s), ..., F,(s), images respectives de f(é) 
» fA(£) admet pour original : 


Fi(s).F(s)...F(s) € LA (4)dt, “ “falts — tdi 
34 A TE RES A ot. 


n—1 


CE 


- (6,2) 


9° Réciproquement, on peut chercher l'image du produit de deux 
fonctions, fi({), f2(£) dont on connaît les images Fi(s), F.(s). 


La formule d’inversion nous permet d’écrire : 


J\() AU re ST ie )P(2)el "ls, de, 


" E —1© 9—100 


$ 


Bet: 
A 


HHUPEUR) Fe hr ét J 5 Fi(ai)P:(2)el lg de:. dé 


Alorsque l'inversion de l’ordre des intégrations est permise et que 


 R(s: + £2) < R(s) : 
A. fa) - fe forte neue) Fi(31)F2(32) dede: 


Ens Ey—io —io fs —Ss 


Lorsque F;:(22:) est holomorphe dans le demi-plan R(z2) >> 0, l'intégrale 
“double se réduit à : 
(7:2) PO Pate) D LE [ETF (e)Fa(s —s)ds 


21 JEy—10 


S S = 
Prenant €, — =0na£—- + ze. 


(8,2) FO RODE [TR + à) de 
Morsque f1(9 =f#(0 : 

4 _ Fo fer" 

L 


où F;(s) est la fonction complexe conjuguée de F,(s); on DENT alors 
pimage du carré du module d’une fonction complexe 70 


(92) PAQ) rai f F(È— ce) (2 + se 


(11,2) Un) 
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Images des probabilités. — Dans la traduction en langage symboliques 
des probabilités nous utiliserons les notations : 


Hon(Qos is +5 Tn3 s) c Pon(gos Zis +++ Qn3 t) 


s. 

Hon(Go> Tn3 s) er D on(Q 0 Ti; CLS Tn; s) C Pon(Qos Tn; é). À 
(4... .In—1) F 

Les images des probabilités s’obtiennent facilement : + 
38 ï * 
Des ENG ; 
à IT ( q s)= ol go, giga. ue c. ÀAn—1(9n—1s qn) d a 

0n To; Ti) PARENT RE ET AD TE NV EN 7 à [s + nig2)] \ 


Ces expressions sont plus simples et plus générales que les origil 
paux Pon(go; Ji»... Qn > t) puisqu'elles restent valables lorsque plu- 
sieurs À du dénominateur deviennent égaux, ce qui n’est plus exacts 
pour les originaux. L 

A l'expression de l'original, lorsque £ — o correspond pour image, | 


d'image limite lorsque s —  , on vérifie bien que pour s +  : 


ligue el ques) (giga RE RNA eS re est la tra-s 
duction de la forme de la probabilité (5,1) lorsque £é —+ o. 

La relation différentielle (7,1) entre deux probabilités successives 
s'écrit : 


Ha An1( RTE Ta :)on—1(g 0 n—1 ; » s) 


sa: = Slin(To; Tn 5 ’ à) Fe 1x(q n) Uon(Zo» ns n 


Lorsque l’état initial est un mélange et que les ensembles (g,) sont 
identiques à un même ensemble (g), on obtient l’image de la probuiss 


_ lité de trouver le système dans un.état q à l'instant # en faisant la som- 


où [,(g, s) est l’image de la probabilité de trouver le système dan 


mation : A 


+ 
n(g, s)— DUATE s) 


n=0 
l'état g après n transitions. 


On a donc, p(q) étant la distribation initiale des états (gs 


(g) 
Fais) Se AP 


Il,(q, s) = P\qn)Nqn, Qn—1) ..… À(ga, q) 
LS + A(gn)] ... [s + (g)] 


(92. ..4) 


RE NL OR EE CN DAT ele de QE vw AU R T'PRUERN GE 
te * At, VX ; ARE ee \ 

Æ. FA ; A \ 

1 


# 


” 
.% 
; 1 
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-H(g, s) est donc solution de l’équation intégrale : 


2 / Enr) Ag", q) , 
as) mg; s) SE Xq vs > s +2(q) N(g $ s}: 


14 


(ga) 


On peut définir une distribution stationnaire constante au cours du 
temps, [l(g, s) prend alors la forme : 


(y, s)=22 
“portant dans l'équation intégrale, p(q) doit être solution de : 


L A(g)p(q) = > Ag; g)p(q"). 
(y'a) 


” C’est une équation homogène ayant les À pour coefficients, on vérifie 
“que le déterminant des coefficients est nul si l’on tient compte de la 


relation : 
“# 


; = _— S À f | 

X(g) = à x(q, q'). | 
(9 <a) 

M Le premier mineur que l'on extrait du déterminant n'étant pas nul, 

Pnous avons une solution et une seule satisfaisant à la condition supplé- 

:mentaire de normalisation : 

he: DIICEES 


s (a) 
4 La pi 
” Les vies MOYENNES. — Le temps moyen passé par un système, dans, 

“un état g,, s'obtient d’une manière simple à partir de l’image : 


DAULE Tn ; $}; 


7 
r 


en effet : 


73 


"4 

EE : œ 

‘4 Ton(Y0» Ta) PE fs Pon(Tos Tn ; t,dé 

D ras 

+ Jim er “P(g0; Tn; tjdt = LAUCE Tu ; In o). 
A s—>0 ./ 0 

} La valeur limite [ou(go> Qn3 + 0) de l’image lorsque s — o par 


valeurs positives est le temps moyen passé par le système dans l'état g» 
il se trouvait dans l’état go, à l'instant initial. Faisant s — 0, dans 
l'expression obtenue pour Hs (go, 4h; S), on retrouve les formes don- 


À 


nées précédemment pour les vies moyennes. 


î La répartition Ps(go, gn) des états g, s'obtient alors sous la forme : 


” ; ___ Ton(Qn) __ Hon(go, Qn ÿ 0) ES 
(4,2) Pou(gos Tn) = 07 Fr YTon(go, Qn ; +0) 


(qn) 


Fr. 


TR ns ce 
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CHAPITRE II 


Méthode de variation des constantes. 


Pour étudier l’évolution d’un système au cours du temps, nous avonss 
besoin d’une description physique des phénomènes, au moyen d'équas 
tions qui nous fournissent des probabilités. Ceci est précisément le cas” 
de l'interprétation statistique de la mécanique quantique. \ $. 

L'ensemble des propriétés physiques d’un système est représenté par 


. une fonction d'onde Y(r, €), fonction des coordonnées d’ espace-temps 
à laquelle on impose d’être une solution de carré sommable, d’une 
équation aux dérivées partielles : l'équation d'onde, qui s’écrit sous la 
forme générale : 


(GAËS NE H Er, D = ete s 


n4 
| AVEC : 


à — — — 
J W*(r, Ur, dr —= 


i 

} 
où, dans la représentation de Schrôdinger, H- est un opérateur hermi- | 
tique indépendant du temps, opérant sur les variations du système. 


e 
: 
On obtient la solution sous forme opératorielle de cette équation! 
en écrivant que : 1 

à 


(2,3) | W(r, 0) = "Br (7, 0) 


ee. 
È 


où W(r, 0) désigne la fonction d’onde du système à l'instant initial {= 0. 
Sa Ed bhmée de Laplace s’écrit : 


-1 


(3,3) D = He Wr, 0). 4 
La pence des fonctions et énergies propres consiste à trouver less 
fonctions Yutr) de carré sommable pour lesquelles : 4 
pe 
_ _ 4 

(4,3) H(r) = mr). 


Cet ensemble forme un système de base complet orthonormé ainsi, 
toute fonction W(r, o) peut se mettre sous la forme d’un développe-| 
ment : ; 


(5,3) Wr, 0 = Y'antn(r). LS 
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e 


_ Portant ce développement dans le second membre de la solu- 
tion (3,3) : 


; RTS Am MAT RE Am TA 
(6,3) D(r, s)— Dee Fr) = Dee W(r). 


On voit qu'au cours du temps, le carré du module du coefficient 


> 
de W,(r) est conservé, on interprète alors | a, [? comme la probabilité 
“de trouver le système dans un état | m > défini par la fonction sta- 


tionnaire w(r) dans la superposition d'états de la fonction d'onde 
‘initiale. 

n Lorsque la fonction d'onde peut être entièrement décomposée en 
série de fonctions propres des états stationnaires du système, il n’y a 
plus d'évolution au cours du temps. Ceci est toujours possible lorsque 
'hamiltonien ne contient pas d'opérateurs de création ou d’annihilation 
de particules. Ecrivons l’équation transformée de (1) : 


*(7,3) (s + iHr)(r, s)— V7, 0) 
À 


Ca ' Té Ya à 
et développons ®(r,s) et W(r, o) dans un système de base complet , 


4 


D: 


_ 
rthonormé quelconque +,(r) : 


$ d(r, s) = dan, S)gm (7) 
(8,3 : 
‘ . Wr, 0) = dan’, 0)ew(r) 
z. + : ; m° 


— à . ; 
ortons dans (7,3), multiplions à gauche par v,(r) et intégrôns dans 
| ‘espace, on obtient alors l’équation fondamentale de la méthode des 
D : 
54 i 
a(m, 0) a(m/,s) 3 


(1) 5 AMEN TE DES [H|m>— 


S 
4 à jm> 


ette équation est valable pour un système de base complet orthonormé 
“quelconque, c'est l'équation la plus générale du calcul des perturba- 


=. SÉPARATION DE L'HAMILTONIEN, — Pour étudier l’évolution d'un Sys- 
‘ième physique en interaction avec un champ de particules qu'il peut 
“créer et annihiler, nous séparerons l'hamiltonien exprimant le com- 
P ortement du système dans le champ en deux parties : 

1) la partie de l’hamiltonien ne contenant pas d'opérateur de créa- 
lion'ou d’annihilation, qui se compose, d’une part de la partie décrivant 
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où n représente l'énergie du système dans l’état |p > augmentée 


£ 


le système en l'absence de champ, d'autre part, de celle décrivant le 


champ libre ; ES Mes 4 
2) la partie contenant les opérateurs de création et d'annihilation qui 


exprime l'interaction entre le système et le champ. 


3, 


e. 


Nous noterons respectivement par H, et — H ces deux parties. 1 
Dans la théorie électro-magnétique de l'émission, H, se compose dé 
l'hamiltonien de la matière et de celui du champ libre de radiationÿ 
_—_ H contient les opérateurs de création et d'annihilation de photons: 


L’équation d'onde prend alors la forme : + 


dr, #) 
VRd. 


(9,3) HA, 4 = (Ho — H}Vr, D = i 


La fonction d'onde V(r, t) doit décrire simultanément la matière et 
le champ de radiation. Le champ est décrit par une fonction indiquant, 
le nombre de particules dans chaque état possible du champ libre. On 
peut de la même manière décrire le système à l’aide des états propres 
de la matière en l’absence de champ. L'ensemble système + radiation 
est alors décrit par un développement de la forme : < 


Ÿ 

#& 

(10,3) W(r, t) = Ÿ a(m, Dr) . HA 
î Im> à 
où : $ 
UV) Im>=|p>.|#> $ 


La sommation portant sur tous les états | p > du système non al 
turbé et sur tous les états | À > du champ, #(n;) est une fonction indi- 
quant le nombre de particules du champ dans chaque état de la partis 
cule individuelle. On interprète alors a(m, £) comme étant l'amplitude 
de probabilité de trouver simultanément le système dans un état | P ! 
et le champ dans un état | k > représenté par la fonction PER 
l'instant f. x 


La solution sous forme opératorielle : 


# 


a pour transformée : : Ë 
—> I Le | 
(13,3) P(r, ne o). 
Utilisant le développement dans la base des fonctions non perturbé 
et tenant compte du fait que : es 


(14,3) HW (r) bn) = vb, d(n4) 


D AM Le Te NES 
038 Mn FEMS 
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l'énergie du champ dans l’état D(n4), on obtient en remplaçant we ()) 


par son développement après multiplication à gauche par W*(r) et 
intégration sur l’espace : 


15,3) NES —= > <m te: | m'> a(m', 0) 


[rx 
a(m,s)Ca(m, t) 


où:|[m>>—|p>. | «> représente un état simultané de la matière 
et du champ. 
La solution (15,3) est indépendante du système de base complet 
_orthonormé. 
Lorsqu'on prend pour base celle des fonctions propres (14,3), l’équa- 
tion (15,3) devient : 


6, a(m, S) — ” RS mere. | m' > a(m’, 0). 
| [m'> 


Si l on opère un développement en série de puissance de H, consi- 
-déré comme petit, l'équation (13,3) devient : 


É | d(r, de) DÉS EL [x + He el Æ sa 


ra 


en (7, 0). 


Dans le système de fonction de base des états propres de H,, a(m, s) 
est solution de : 


(I) (nr, m4 SN EE nt, 9). 


S + ivm Vm — is 
[m> 


Nous allons chercher à regrouper les termes obtenus dans le dévelop- 
pement de (II) ou de (1) ce qui est équivalent, par rapport aux puis- 
“sances de l’hamiltonien de perturbation, de manière à obtenir des for-. 

mes pour les amplitudes « qui nous conduisent à des probabilités en 
Päccord avec celles trouvées dans le premier paragraphe. 


11 
1 


Méthode de résolution. — Considérons un système dans un état 
‘initial | »m >>, et cherchons l’ensemble des processus conduisant à un 
pe em, 


D'une manière générale, le système peut être décomposé en deux 
parties : : 


L. 1) Un système émetteur susceptible de créer et d'absorber des parti- 


Ne le système matériel. 
* >) Un ensemble de particules créées par 6 système : le champ. 


© Ra ee 
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L'hamiltonien de perturbation représente l'interaction existante entres 
le système émetteur et le champ. 3 
Pour pouvoir représenter l’évolution sous forme de graphiques, nous 
faisons correspondre à chaque point de coordonnées entières (4; 7) d’un, 
plan, l’ensemble des états du système possédant 7 particules, tandis 
que À désigne le nombre de transitions subies par le système, à partir 
d’un état initial donné pour parvenir à l’un des états de cet ensemble: 
A chaque point (i, j) correspond donc l’ensemble des états défimis 


1) par les états du système émetteur ; 
2) par les états du champ contenant j particules. 


Lorsque l’on ne peut concevoir qu’un champ possède un nombre 
négatif de particules. il faut éliminer la portion de plan correspondant 
à j <o, de même { <o ne correspond à rien, ainsi les seuls points 
possédant une signification physique sont les points de coordonnées 


entières du quart de plan : 
| 


t>0o JDE 

Lorsque les particules constituant le champ ne possèdent aucune 
interaction entre elles, on peut décomposer l’état du champ en un pro% 
duit d'états individuels de chaque particule : | 


SES Er Rés |A > 


où | 4; > représente l’état d’une des particules du champ constitué d 
j particules. 
On peut poser d’une manière générale : 


Im>=|p>.|k>=]p#kZœ 


indiquant que chaque état | » > est constitué par la superposition de 
l’état du système émetteur et du champ. 4 
Dans quelles conditions deux états en des points différents (7, J) et 
(4, j") peuvent-ils être identiques ? Il est tout d’abord nécessaire que le 
champ soit constitué par un même nombre de particules j = }”, ensuite; 
il faut et il suffit que l’état du système émetteur et du champ soit iden= 
tique en ces points, seuls, des états appartenant à une même horizon- 
tale peuvent être identiques. D 
En calcul des perturbations, on définit, comme états du système 
émetteur et du champ, les états propres de l’hamiltonien non perturbé: 
Nous désignerons par | ">> sans indice, un état quelconque donné 
du système émetteur et du champ, et par | m, >> un état du systèm 
émetteur et du champ possédant n particules. h 


En gros deux problèmes principaux se posent : 1 


on) déterminer l’ensemble des processus conduisant d’un état in 
tial | »m > au même état | m =>, ce qui revient à rechercher l’ensemble 
. des processus où le système ne change pas d’état ; | 


La aSgerhÈr Dhpns es vis > 
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2 déterminer l’ensemble des processus conduisant d’un état initial 
fm => à un état final |m>Z£|m. | 
Appelons graphique d'évolution, une ligne brisée du plan (7, J) joi- 
Snant un point figuratif de l’état initial | »# > à un point figuratif de 
> 1 à ° . à . 
l'état final | rm’ >> de telle manière qu'entre deux points figuratifs suc- 
cessifs, nous ayons : 
- VIEN 


A chacun de ces graphiques on peut faire correspondre un processus 
d'évolution traduisant une des possibilités pour le système, partant de 
l'état initial | #2 =>, d'atteindre l’état final | m’ >>. 

Lorsque le système ne peut créer ou annihiler simultanément qu’une 
Seule particule du champ, les seuls graphiques conduisant à des pro- 
cessus d'évolution donnant une contribution. non nulle sont ceux pour 
lesquels : 

Nr 1 pour RULES 


Z 


Les FoNGrIONS Assocrées. — Considérons les graphiques d’évolution 


conduisant d’un état initial | m >> (figuré par l’un des points de coor- 
“lonnée entière de la demi-droite positive : — 0), à un état final | m'> 
dont le point figuratif se trouve sur la demi-droite positive 1 — n. 

A l’ensemble de ces graphiques, on fait correspondre une fonction, 
dite fonction associée d’ordre n et notée (m’ | g, | m), qui contient 
une sommation sur tous les états intermédiaires par lesquels peut passer 
Me système pour aller de l'état | m>>à l’état | m' > au moyen de ntran- 
Silions, en omettant toutefois dans cette sommation les états | m' >>. On 
note d’une manière plus générale par : | 
4 


(m' | m", TN NOTÉE. | In | m) 


une fonction associée d'ordre n dans laquelle les états | m°>, j m'"">.... 


Sont omis lors de la sommation sur les états intermédiaires. 
} Le produit de deux fonctions associées : 

4 

EL GT gr | m")(m" | ga 1 m) 


“et 


comme état intermédiaire antérieurement au passage par | 2" >>, et 
l'état | m'>> postérieurement à ce passage. 

- La fonction associée au passage d’un état initial | m >> à un état 
final | »’ >> est la somme des contributions apportées par chaque gra- 
phique d'évolution conduisant de l’état | m >> à l'état | m'>>. 

Nous avons classé ces graphiques suivant le nombre de transitions 
nécessaires pour aller de | m>à | m'>>, et nous y avons fait corres- 


Ann. de Phys., 13° série, t. 8 (Juillet-Août 1958). 34 


est. ube fonction associée d'ordre q + r pour laquelle le g'"° état: 
intermédiaire est obligatoirement l’état | m'' >>, cet état étant omis. 


il 


: | né ; nu | 
3 ur 
# 
nr 
D : 
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$ 

pondre les fonctions (m' | gn | m). La fonction associée au passage, 

de|m>à|m'> se composera de la somme de ces fonctions : 


3 


(1,4) Gm'|G1m)= Yen 1 gn | m) 


n—=A 


(m' | G | m) est la fonction totale associée au passage d'un état | m > 
à un état | m’>-, ce dernier étant omis comme état intermédiaire. 
Cherchons maintenant comment décomposer les graphiques ayant 
même état initial et final | »m >>, ce qui revient à étudier l’ensemble des, 
transitions où le système ne change pas d'état. 3 
Il est clair que chaque fonction (m | g, | m) est associée à l’un des 
processus possibles, mais le produit d’un nombre quelconque de ces, 
fonctions est aussi associé à l’un des processus possibles, de sorte que 
l’on peut écrire la fonction associée à l’ensemble des possibilités, avec, 
répétition de l’état initial comme état intermédiaire sous la forme; 


died 


Yen] gn, 1m) + Ÿn | gn, | m)(m | gn, | m0) + 


+ > (mg 1m)... (mg, | m) +: 


LR 1 


+ 00 " DE © 
=D Dtmlg,lm)...(m|g,|m") 4 
1 RU ù 


où les indices n, varient de 1 à +. 
Si l’on se rappelle que : 


1e | { 
Zen | qu | m0) = Un | G | no) | 
1 Ce À 
l'expression devient : 
+æ À 
LR) ne 
DEEE -m|Gim. £ 


. Pour tenir compte du fait que le système se trouve d’abord dans sons 
état initial avant de subir les transitions qui le maintiennent dans ce 
même état, il faut ajouter la quantité (m | go | m)—1, 


ui y corres= 
pond, et l’on obtient finalement : ae Fe 


ÿ 
(2,4) 14, HELENE SEE ‘4 

1—(m|G|m) 1—(m|G|m) À 
qui épuise l’ensemble des graphiques permettant à un système de rester 


dans son état initial | m >. à 


La fonction traduisant l’ensemble des graphiques conduisant d’un 


= 
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état | m >> à un état | m' >> (admis comme état intermédiaire), 
s'obtient en décomposant l’évolution en deux parties : 

1° l’ensemble des processus conduisant de | m> à | m' > en omet- 
tant | n° > comme état intermédiaire ; 

20 l’ensemble des processus conduisant de FRS X | mice qui 
conduit à l’expression : 


3 PACE AT PRE PT m 
( +) eg eu IG] ) 
où l’on a : 
VS 2 
RELATIONS SATISFAITES PAR LES FONCTIONS TOTALES ASSOCIÉES. — L’en- 


semble des processus conduisant d’un état | m >> à un état | m' >, 
sans utilisation de | m' >= comme état intermédiaire, admet pour fonc- 
tion totale associée (m' | G | m). 

Appelons | m” >> le premier état intermédiaire du système dans son 
évolution vers l'état final | #7 >>. La fonction associée au passage de 
\m> à | m” > au moyen d’une seule transition est (mn! | g, | m). 
La fonction associée à l’ensemble des processus permettant lé passage 
de | m'>>à | m' > en omettant | »#° >> comme état intermédiaire est 
(nm | G | m'). 


En combinant tous ces processus, on obtient : 


G,4) (mw|GIm=(migim)+ À (m']GIm'Am"|gil m). 
En, [n>EÉ|m> 

- Associons une fonction totale G; à l’ensemble des processus où le 
nombre des particules du champ n’est pas modifié : à chaque particule 
créée correspond une particule annihilée. L'ordre des fonctions asso- 
ciées est alors pair. Définissons, d'autre part, une fonction G} associée 
à l’ensemble des processus où : 


1” le nombre des particules n’est pas modifié; 
2° aucun état intermédiaire n’existe sur la droite y — C", supportant 
les états initial et final. 


‘ L'ensemble des processus conduisant d’un état} m;>àäunétat |m,> 
se compose de l’ensemble des processus obtenus en omettant les états 


intermédiaires contenant / particules, augmenté de l’ensemble des 
processus dont les états intermédiaires possèdent y particules. 


5 
, 
fe 


RE pe 


F (m [Go | m;)=(m; | GP |") 
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… DécomPosiTION DES PROCESSUS DE TRANSITION. — Un cas, particulièrez 
ment important est celui où le système ne peut créer ou annihiler 
qu'une seule particule lors d’une transition. Les graphiques d'évolution 
sont des lignes brisées telles que l’on ait entre deux points figuratifs 
successifs : 
APM AVES 

(A 
Aj — 1 lors de la création d’une particule, % 

Aj—— 1 lors de l’annihilation d’une particule. 

Le point figuratif d’un état initial | mo >> du système ne possédant 
aucune particule du champ a pour coordonnées (0, o). Au processus 
d'émission d’une particule à partir de l’état | m, >, correspond l'en- 
semble des graphiques partant de l’origine des coordonnées et aboutis= 
sant à l’un des points figuratifs de l’état | m >= | p;,k1>, de coor= 
données (27 + 1.1), n variant de o à +. 

On décompose chaque graphique en trois parties : J 

1° la partie de la ligne brisée située entre l’origine et le dernier 
point A de l’horizontal y — o par lequel passe le graphique ; * 

20 la partie de la ligne brisée située entre le point A et le premier 
point B situé sur }] —1 tel que l’émission de | k, > soit conti 
entre À et B ; 4 

3° la partie de la ligne brisée située entre B et le point figuratif de 
l’état final. Ÿ 

Il est clair d'après cette décomposition que tous les points représen= 
tatifs du graphique à droite de A sont situés au-dessus de la droit 
if 0: { 

La fonction représentant l’ensemble des processus aboutissantà| m > 
s'écrit alors : 1 


1 — (ru Go | 7u) | (ru | Go | mA) (ms | m)] + (mu | mi) | 2 


, » I 
(6,4) (rs | Gi | Po) Ent LE Pr) 
{ Cro | Go | mo) 1 — (ru | mo)] + (m0 | mo) 
où : £ 
mo] po> ImM>=|p> 
Im>=]p, k> Iru>=]|p, h> 


et : | 

opour|m > <|m;> 

1 pour|m >= | m, > 

une sommation étant à faire sur tous les états intermédiaires | Pn 
et | p, > du système matériel. 


(mi | mi) = | go | mi) = 
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G; est associée à l’émission d’une particule dans un état | k1 >, 
tandis que G, est associée à la création suivie d'annihilation de parti- 
cules du champ, c’est-à-dire à des transitions où l’état du champ ne 
varie pas. 


Il faut noter qu’il n’existe aucun état intermédiaire ne comportant 
pas la présence d’au moins une particule du champ dans l'ensemble 
des processus conduisant de | m, > à | m, >> ainsi que de | m, > 
à | mi >. 

La fonction (m' | G; | m;) est la fonction totale associée à la création 

d’une seule particule. ; 
… | Pour montrer comment opérer la décomposition d’un graphique 
lorsque l’on a la création de plus d’une particule du champ, envisa- 
geons le cas où l’état initial est un état | m, >> et où l’état final est un 
état | m2 > contenant deux particules du champ dans des états : | k1 > 
et | k: >. 


» On décompose comme précédemment le graphique en trois parties : 


1° depuis l’origine jusqu’au dernier point figuratif A situé sur la 
droite j — 0; 
” 2° depuis À jusqu’au premier point C situé sur la droite J — 2 conte- 
"nant les créations de | 4, > |etk: >; 

“ 3° depuis C jusqu’au point figuratif de l’état | m: >>. 


Puis, on cherche à décomposer la seconde partie si cela est possible. 
Pour cela, on regarde s’il existe un point B situé sur J —1 tel que la 
“création de | k1 > (ou de | £, >>) ait lieu entre À et B. Si un tel point 
existe, la création de | 4: > (ou de | 4, >>) a lieu entre B et G et le 
‘graphique peut être décomposé. Dans le cas contraire, le graphique est 
irréductible. 

: La partie réductible du graphique conduit dans l'intervalle AC à une 
fonction : 


4 : 
(7,4) 


I j 


Gr | Glnu) a 


À Cu Ro Li) + (res mi) À Om, | Gi Pr) 


, 


où l’on utilise pour simplifier la notation : 


; (m1 | Go | 7) pour ln [am 
(mi | Ro | nm) = o pour |m >= |m>. 


… La création de | 4, > a lieu entre | mn, = etre =} Dis MAR 
la création de | k:>entre| m>— pa m>et|m>=|p:, k1,l2>. 
On notera (mn, | G2 | mj) la partie irréductible traduisant une création 
simultanée de deux particules par le système émetteur. 


à? 


»./ 
ie 
\ 


! 
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La fonction traduisant l'émission de deux particules s'écrit alors ee 
UT (ml | mp) (ru li] | 
| 1 — (/9 | Go | Me) 3 3 

0 CN I | 
(8.1) | [mi | Gil mt) + (nm Gil m) re DT) 
in | Emi | Role) + (ou | mi) } (nu | Gi | mx) ] M 
. {{imlRlm NE | 
ES Les FO Ne of o) + ( o.| o)} 


où nous devons effectuer une sommation sur tous les états intermé= 
diaires du système matériel entre l’état ne | >> et l’état final | m2 =—+ 
Les quantités { (m; | Ro | mn) + (mi | m;) | expriment une partie de la 
réorganisation des états due à téetios créée par les échanges de 
particules du champ entre les constituants du système émetteur. 

Si nous examinons l’ensemble des processus conduisant d’un état 
{mo > à un état | »m, > contenant n particules du champ, nous pous 
vons d’une manière analogue à celle qui vient d’être décrite, décompo= 
ser chaque RE au moyen des fonctions (m;,, | G; | m;), variant 
de o à (n— 1); la partie irréductible définira précisément la fonction 
(mx | G, | mo), dont la signification est liée à la création simultanée 
de n particules à laquelle elle apporte une contribution. ; 

Lorsque l’on à un mélange d’états à l'instant initial et que chaque 
état | mo > est pondéré par une fonction A(ms, 0), il faut effectuer 
une sommation sur tous les états initiaux pondérés pour épuiser les 
processus conduisant à un état final donné. ,. 

Rezarion Lianr G° à Gi. — (m° | G | mo) est la fonction totale asso= 
ciée au passage de | mo >> à | m,> excluant tout état intermédiaire 
ne contenant pas de particule du champ; tandis que (m, | G: | Mo) est 
associée à l’émission d’une particule du champ, les états intermédiaires 
contenant tous au moins une particule du en 

L'ensemble des processus conduisant à G{ peut être décrit en trois 

parties : Æ 
1° partant de l'état initial | m9 >> le système matériel crée une partis 
cule dans un état | #, > en subissant la transition | Po > (PAR 

29 le système passe de l’état | Pi >> à l’état | p, >> sans modifier ’ état 
du champ, par échange de particules du champ; 4 

SEE) passe de |p,>à | p1>>, pour finalement retomber dans un 
état | m5 > après réabsorption de la particule | , > émise. L'ensemble 

de ces processus, après sommation sur les états intermédiaires, fourni 
une relation liant G à G, 


Gn| GE] (A d2 Sn Ignimy+ À (mg) : 

(9,4) | m>, | > i 
I 

Dr] Go pe À Gr À Ro | 01) + (ma | mu) } Gus | Gi | m0) 


k 
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ù:|m>—=]po>, 
fon |-pà 
ri —=/{prk# Pie 


ÉQUATION VÉRIFIÉE PAR LA FONCTION ASSOCIÉE A L'ENSEMBLE DES PROCES- 
SUS OU IL N'Y À PAS CHANGEMENT D'ÉTAT DU CHAMP. — S1 les états ini- 
tiaux | 7, >> sont pondérés par des quantités Aÿ(m5) et si l’on appelle 
A(m,) la fonction associée à l’ensemble des processus qui conservent 


l’état | m, => : 


Am) — y 1  ___ Ao(m) 
A(M + Mo Gone ment 
)= 1 (Mo | (no | Go | ru) | M0) Ga RE à 0 o | 7) Rae (mo | G | m) 
TE 0 


LA 
(n. 0 | Gl mo) 


—= Ao(mo) + D (m1 Gin) Ao(ms) 


’ 


Img> 
l'équation : 
(Mo | Go | »0) = (m0 | Go | m0) 
| {5.4 bis) Se > (m0 | Got m5)m6 | Go | (m0) 
. Im >Aim > 
liant (m0 | Go | 7%), dont l’état rnitial est omis comme état intermé- 


- diaire, à G?, permet l’élimination de (m, | G | m;) et conduit à l’équa- 
tion: 


re A(ns)= Ao(ns) + s (mo | Go | rw)A(rmo) 
| img> 


1 FR ne dépend donc que de (m, | GS | ru). 
“ Cette relation nous permettra la détermination des états quasi station- 
? naires. 


Solution des équations de perturbation. — On peut obtenir une solu- 
- tion par approximations successives de l'équation fondamentale : 


(1) an ee EN Cm | Ho H fon > 

lm'> 

k où l’ensemble des fonctions de base e, est complet, orthonormé et quel- 
} conque, mais où le nombre de particules du champ dans chaque état 
est déterminé, en opérant un développement ayant pour première 
. approximation ; 


. 
Fe 


a(m, 0) 
Æ ao(mn, S) = —S— 


la forme : 


} 
es 
+ 
Ÿ 
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Chaque terme du développement contient un produit des éléments des 
matrice de H, — H dans la base o,. è 

La méthode développée précédemment s'applique en identifiant cha 
que fonction associée (m | gn | m) à l’ensemble des termes contenant 


un produit de n éléments de matrice : 


(m|grim')= 22 = <m|Ho—H mn > 


(1,5) Cm... mt >}é | m> 


<< mi |H— Him... 2 <ni] H—H}mn 


La sommation portant sur la suite des états intermédiaires success 
sifs | mM > ... | m1 > différents de l’état final | »m >>. Nous réalis 
sons de cette manière une correspondance biunivoque entre chaque? 
terme du développement de l'équation fondamentale et les fonctions 
associées aux différents processus d'évolution. L 

Nous reportant à la définition des fonctions totales associées, nous» 
obtenons : ; 


+00 à 

| # 

(m|G|m)=5<m|H—H|m>+Y ; 

e n—1 4 

| > a <m|Ho—H|m >... <mt|H—H|m> 

{| mt)... im) | m> 4 l 

ne À partir des fonctions totales, on peut définir une matrice dont 1 
éléments ont pour expression : 

(2,5) Cm | Ür(s) | m'>—is(m | G| m’) Ë 

et qui sont donc définis par le développement : F4 

{ <m|Us) fm >=<m|H—H|m > + j 

&+ ke 

(3,5) 2) 2 +<mIH—H|m> î 

LC (mp ee 1m) Zém> | | 

1 1 ÿ 

te ee MEN | Ho —H | +4 


La sommation portant sur tous les états intermédiaires différents de 
l'état final | m >. F 
Les éléments de matrice sont des fonctions de la variable complexe a. 
Une telle définition des éléments de matrice nous permet d’écrir 
l’image de l'amplitude de probabilité de l’état | m>> à l'instant { sous 
+ 


I 


s+e<m|U(s)|m> 


| ad | 2 | m'> TE + a(m, 0) l 


a(m, S) — 


(HI) 
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On peut montrer facilement que si l’on prend pour fonction de base, 
les solutions propres de l’hamiltonien non perturbé H, où l'on a : 
Ho En = nr 


- les amplitudes relatives aux états W',, de l'équation (II) prennent la 
forme : 


I 


a(m, S) is hime i<m}Us)|m> 


‘M | æ fe m | U(s) | mn > ee? +a(m, o) ( 
boù les éléments de matrice sont définis par : 

<m|U|m >= {(» —is)(m]| G | m'}, 
soit : 
<m|UIm>=<n|H|n> 

+ 
È F2 Ÿ SA AR Se ne 
= (im... 1m} |m> | F- 
ER ND Os RE pe PS LE pp) [Him > 


(js 
Ve) 1S 


Les formes (III) et (IV) sont les solutions brutes des équations de per- 
. turbation ; lorsque l'hamiltonien de perturbation ne contient pas d’opé- 
» rateurs de création ou d’annihilation, elles représentent les amplitudes. 
- de probabilité de la fonction d’onde du système matériel développé au 

moyen d’une base complète orthonormée | m >. 

Lorsque l'interaction consiste en des créations et annihilations de 
» particules, l’élément de matrice < m | Ur | m'> contient lorsque l’état 
“du champ est différent en | met | m'>, des opérateurs agissant 
“sur la fonction d'état du champ tandis que la partie diago- 
” nale <m | Ur | n> n’en contient pas. 
“ Nous ferons correspondre à chaque fonction totale irréductible asso- 
» ciée à la création (ou à l’annihilation) d’un nombre n de particules du 
- champ une matrice définie par : 
11) Um is im CG |: 


Avec une telle définition : 
4 Ovni cat] Uor ln 


puisque les états initial et final sont identiques. 


te hé 


“ Uotraduit une interaction due à l’ensemble des processus d'échange 
| des particules du champ. le 
De. Une telle définition des éléments de matrice nous permet d'obtenir 


RER EE ACTES 
“ 


LR er 2 
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une décomposition des éléments non diagonaux de Ur, décrivant les” 
émissions et absorptions de particules ; il suffit de transcrire les rela= 
tions obtenues au moyen des fonctions associées. 


EmissioN D’UNE PARTICULE. — Partons d’un état initial ne contenant” 
aucune particule du champ; dans l'état final | mn, >>, le système ses 
trouve dans un état | p, > et le champ possède une particule dans un, 


état | k, Et 
D'une manière générale, le système à l'instant initial est représenté, 
par une superposition d'états, d'amplitude a(ms, 0). ë 


L'image de l’amplitude de probabilité de l’état | m4 > à l'instant # 
est fournie par la transposition de (6,4). ; 


€ 


# à 
a(m, s) TT s+Hi< mu 1 Up,(s) lu > 1 
nu | Uprls}n > 1 —< mu Im >) : e 
X F + < ma | mu >| 
(7,5) 12;>, 1207 4 
. < mu | Utr(s) | M" > A à 
18 — << ms | Upr(s) | m > : 
, (mo. ; ; 

| D << mo | Uor(s) | F0 Et e É + a(mo, 0) 

1P>É > 

Où : Im >= | po, [>=] pe, 4 


Lorsque l’on prend pour fonctions de base les solutions propre 
de Hs, «(ms, s) prend la forme : 


bep mi] 6415 000 
À 


I 


Tire —1<T Hu | Üo | mu > : 
» < ma | Un my > — <a | mi >) CS 
ÿ ü 19 + << M | M > , 
; P my À 
1P12> | Po> 7% 
(8,5) l 
ent PUS — = : 4 
il | D ver aire mo CS k 
<m | Uo | Mo > a(m, 0) 4 
| Vi — is + a(ro, 9)| #4 
n>A |» L 


où l'on définit U, de G, par la relation : 


(9,5) ; <Mjyn | Un | Hd ve ts), | Glm> 4 
| Tin 2) Pi+ns Ein >. Ÿ | 
Vmjyn Se Composant de l'énergie Vpjen du Système matériel augment 


-de l'énergie du chimp (contenant j + n particules) dans un état | k,,, >: 


| 
4 
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EMISSION DE PLUSIEURS PARTICULES. — On obtient les expressions des 
amplitudes a(m,, s) en transposant les expressions données par la 
méthode de résolution, compte tenu de la définition des éléments de 
matrice de U, (s). 

L'émission de deux particules conduira à une amplitude aœ(m2, S) 
transposée de l’expression (8,41 à l’aide des éléments de matrice de 


U,(s), Ui(s) et U,(s). 


PROPRIÉTÉS DES ÉLÉMENTS DE MATRICE DE U(s). — De l'hermiticité de 
l’hamiltonien résultent des propriétés importantes pour les éléments de 
matrice de U(s). 

La relation d’hermiticité s’écrit : 


mn H—Hfm>—=< m|H 2 H|m >* 


Considérons une suite d'états successifs : 


L 


Res Tnt ss Dont 71 m > 
conduisant d’un état | m; > à un état | m° >> contenant le même nom- 


bre de particules du champ, et faisons lui correspondre la suite 
inverse : 


Im, [mt >, [m0 >, | ru > 
correspondant à l’une des possibilités de passage de | m, > à | m; >. 
Du fait de l’hermiticité des éléments de matrice : 


HS Ha mi H | mt 


<< | H—H|m >= [<m,|H—-H}| mN> 
<mW | H—H|mA4>... <mO|H—-H|m >". 


» On a donc aussi : 


: 


À : 


; 


L 


À 


+ 
. 


% 


1 


Le 
— IS 


— < mY|H—H|m> 
== 


<m, | H—H|nn> << | H—-H mm... 


_ 


—=[<m; | H—H | me... Em |H—-H|m,>] 


où la barre désigne la fonction imaginaire conjuguée de s. 
Cette égalité étant vérifiée pour chaque terme figurant dans la 


5 Fate ë 0 ' à 
somme définissant les éléments de matrice de U,,(s), obtenu à partir 


de G{ par une relation analogue à (5,5) et un développement (3,5), il 
en résulte que : 


(Go,5) <m,| Us) mu >=<m| Uor—s)| mn. 


Cette relation reste valable pour les éléments de matrice de Us) 
défini à partir de G° par (9,5). Elle n’est plus exacte pour les éléments 


aon diagonaux de Uoret Us du fait de l'exclusion de l’état final comme 


(45 


: i 3 
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état intermédiaire, mais elle reste vraie pour les éléments diagonaux : 


\ <T M; | Uor(s) | HE nm; | UÜor(— S) | M > 
| <m| Dis) |mu>—=<mi|l Uo(—s) | mn. 


(11,5) 


* Faisant : s— — 1e. 
Ga jo u<im, | Um ral UV te) mt 


l'opérateur Uÿ,(— é) est donc hermitique et ses éléments diagonaux 


réels, il en est de même pour UY(— re). k 


La relation : 
< mi | Uor(— #) | m>=< mi | Uor(— te) | m>* 


montre que les éléments diagonaux de Uor(— #e) sont réels, il en est" 
de même pour U,(— #:). À 
Si l’on décompose les éléments diagonaux des opérateurs Uor(s);« 

4 


= 


U,(s), Uf,(s) et U(s), en fonctions réelles et imaginaires de s, les rela-w 
tions précédentes montrent que chaque partie réelle est une fonction” 
paire de s, tandis que chaque partie imaginaire est impaire. î 
Les relations << m,3; | Ua(s) | m > —=< m;| Ui— S) | Mur; + 
(10,5 bis), où U_,{(s) correspond à l’annihilation de n particules du 
champ se démontrent de la même manière et résultent du fait qu'il n'y. 
a aucune exclusion pour les états intermédiaires du système matériel. 


;S 
2 
RELATIONS VÉRIFIÉES PAR LES ÉLÉMENTS DE MATRICE DE U(s). — La 


transposition de l'équation (4,4) fournit des relations vérifiées par les. 
éléments de matrice de U.(s) et U(s). $ 


<m' | Urfs)|m>=<m' | H—H|m> % 

nn à 

+ > ER: Ur(s)|m"> >< m"|H—H|m> 

(13,5) ImE|m> 4 


em Us) meme 
n fl 1 4 , 
+ D: <m EUG) Pr <m° | H | nm 

im>é|m> 
ces éléments de matrice contiennent des opérateurs de création et 
d’annihilation lorsque l’état du champ est différent en | m > et l'E 
La transposition de l'équation (5,4) fournit les relations : , 


1 


<mj 1 Uor(s) | m;>=<m, | Uor(s) | m5 > 1 


F2 <mlUn9 im >< LU (S) | > 

Imj>Æ|m;> à { 

<m; | U(s) | m>=<m;, | U(s)|m,> ë 

(15,5) ÿ > mn > x <mi|UÏS)|m,> 8 
\ ue PURE ; ; 


{ 
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TRADUGTION DES GRAPHIQUES. — Chaque graphique exprime l’évolu- : 
tion d’un système à partir d’un état initial contenant un nombre défini 
de particules du champ. C’est une ligne brisée ayant son origine en un 
point d'ordonnée y, de la demi-droite positive :— 0, pour un état ini- 
tial possédant y, particules du champ. L’extrémité du graphique se 
trouve au point représentalif de l’état final. 

: Pour exprimer la fonction associée à un graphique donné, on associe 
à chaque point représentatif d'ordonnée 7 une fonction : 


I 


Im; > <m; | ou Im >i<m,| 


Ym; AS 
suivant que l’on prend pour fonction de base les solutions propres de 
-l'hamiltonien non perturbé H,, ou une base quelconque. On associe 
d'autre part à chaque segment de droite situé entre deux points figu- 
“ratifs successifs, l’hamiltonien responsable de la transition entre les 
deux états correspondants : H, lors de la création d’une particule, 
H= lors de l’annihilation d’une particule et H, lorsqu'il n’y a pas de 
changement dans l'état du champ. On doit donc utiliser le signe — 
lorsque le graphique monte de droite à gauche, et + lorsqu'il descend. 
. Pour obtenir la fonction traduisant l’évolution représentée par le gra- 
- phique, on le parcourt de droite à gauche, en remplaçant chaque point 
intermédiaire et chaque segment par les expressions précédentes. 
Nous allons tout d'abord montrer comment l’expression : 


F I 
FE | Le estrrppenrr | 


se déduit de l'expression : 


Im ><, | 


se Loc A 


; 


lorsqu'on prend pour base les solutions propres de Hi. 

" Dans ia première expression, seul H. est responsable des transitions, 
andis que dans la seconde H, peut aussi en provoquer. 

1 : Regroupons donc tous les termes contenant Ho, en tenant compte de 
4 que H, est diagonale dans la base de ses solutions propres, il reste : 
À 


LA EL CS 


LES 


L 


Im>i<ml+im>s<mlHlnm >< +. 


1 Emi | Ho | mj >" 
Monet. r. 


É I I 

—— ; M |=—-| Nm>—— < m; 
ui | HER is — <T my | Ho | 5j > et | LR Vm; 18 | 
"1 


tenant compte du signe — H dans l’équation (1), on retrouve bien le 
même résultat. , | 
“ Ainsi lorsque l'hamiltonien de perturbation H exprime uniquement 
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og 


la création ou l’annihilation de particules, l’utilisation comme base des … 
fonctions propres de H, a pour effet de regrouper et de faire disparaître, 
les transitions représentées par un segment de droite horizontal, seules, 
subsistent des lignes brisées constituées de segments joignant deux | 
points correspondant à des états successifs possédant un nombre diffé 
rent de particules du champ. | 

Donnons pour exemple le cas du graphique suivant : 


[mm > 


O 


5e S (Mas = 
M > À be 


| Mo > 4 


Il se traduit suivant les règles : 7 
4 


<m re re |, D mi | H, | > 
2 1 HA 

Erars conrinus. — Lorsque le spectre des états des particules du 
champ est continu, l'émission et l'annihilation d’une particule ne con-. 
duisent pas aux mêmes êtres mathématiques. Dans le premier cas, le“ 
système part d'un état déterminé pour aboutir à un état d'un spectres 
continu ; la transition conduit alors à une densité. Dans le second cas,“ 
le système matériel absorbe une particule existant précédemment dans“ 
le champ, une telle transition ne change pas le comportement mathé-#* 
matique de l’expression primitive : c’est l’analogue de la multiplica=s 
tion par un nombre. . 
L'émission d’une particule du champ suivie de sa réabsorption® 
constitue donc une densité et seule l'intégration sur un intervalle fin 
continu de l’ensembe des états de la particule émise possède une réalité” 
physique.  : 
Cette remarque nous conduit à éliminer certains graphiques qui new 
peuvent donner lieu à aucune contribution; par exemple la création 
d'une particule du champ dans un état | k, >> représentée par le gra 


phique : 


ge a 


ï 


[M >> Im 
O 
PAR 
PAU Iris 
Im > | 


en suivaut les états intermédiaires : LL 


sanctions Éd rrntetete raie 


PP >, | pe ka ki, DST EN | Pan ks, > 
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une sommation portant sur les états intermédiaires | p > de la matière 
et sur ceux de la particule | k; >. Un tel graphique conduit à une 
densité double, tandis que l'amplitude de probabilité de l’état |Pi, >> 
est une densité simple, un tel processus ne donne donc aucune contri- 
bution au processus d'émission d’une particule. 

D'une manière générale un graphique exprimant l'absorption suivie 
de la réémission d'une particule apparaissant dans l’état final n'apporte 
aucune contribution à la densité d'amplitude de probabilité. 

L'émission de nr particules est exprimée par une densité d'ordre n et 
un processus analogue au précédent conduisant à une densité d'ordre 
Supérieur n'apporte aucune contribution. 


Noyau INTÉGRAL. — À chaque point représentatif d’un état intermé- 
diaire possédant n particules du champ, nous avons fait correspondre 
lexpression : 

I 
DR mu |: 


y — 
LU 


à : 


Le calcul des fonctions U fait intervenir une sommation sur tous les 
états intermédiaires, et fait ainsi correspondre à chaque point représen- 
tatif un noyau intégral, obtenu en effectuant la sommation sur les 
‘états | m, >>. 

_ Dans ce noyau : 


My 


> Y ï 
(16,5) NE rest Dm <a | 
12 im,> 
chaque état | 77, >> est le produit d’un état du système matériel et 
d'une fonction définissant le nombre de particules du champ dans 
“Chaque état de la particule libre. Cette fonction n'intervient pour le 
" ee ue ,7 G 2 »1 RAC 

calcul de N(r, r’, s) que dans l'énergie »,, qui se CHERS de l’énergie 
“lu système matériel dans l’état | p, > et de l’énergie »,, du champ : 


4 Vmy Pr nm 

= Ainsi : 

3 _— ee 

À $ ; 
(17,9) Nr ns) = Nr, m8 val 


LES S ; j 
o(r, r ; s) désignant le noyau en l’absence de particules du champ : 

| doi I té 1 her 
Nio(r, 10 202 | Mo nt | = Dre ar )- 
SE ï 1P> 


n. AS 
Ce noyau est solution d’une équation, obtenue en appliquant l’opéra- 
“eur (H, —5s), en tenant compte de : 


* 4 


= > 
H,Y,(r) == VE (Tr) 
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et de la définition de la fonction singulière : 


à( mr) D (7) - 


El 
î 
Î 
; 


où : 
| ae = Pifridr = fr) Î 
(18,5) TES ls L 
LEE FO — r')dr = g*(r') À 
l’opérateur H, agissant sur (r), il vient :  : 
À > — RP - Li 
(19,5) (Ho — és)No(r, r', s) =è(r — r”). : | 


Si A(r) et B(r) sont deux fonctions admettant respectivement pou 
matrice dans le système de base | p>, [| A, [| et || B» ie on doit avoir : 


PL (20,5) D = RnB Re *(r)A(r) Nr, fs F : s)B(r° )Er(r' dr dr'e 


pr — LS ré Fe 
Lp> 


faisant A=B—= 1: : 


ee Cu E Opp' 
# Ë Rs » Ja > *(r)Notr, rd AE (r' )drdr”. 
…__ Il s'ensuit que : k 
ï : —> — — — wi 
RU (21,5) Ne 75 sv mdr en, 

DES 


ut Donnons comme exemple le noyau relatif à l'équation de Schrédfié 1 
_ pour une particule de masse 7, : 


fs NA LE re 
A a r- ri | ( : 
! ; "4 


PAT D \ . Le 

s'ÉURS (22,9) Ni(r, ls s) = 7° sa > D 
AA | TNT | ê 

Fo Le 

ss D'une manière plus générale, le noyau relatif à une équation d’on 
PTS A 


_ libre relativiste de la forme : CE 


pour une DUsUue d'énergie au FRE SpOur expression : 


V2 Ÿ 4 cs a ——— 
Are 1 s Tr TEST 
(23,5) Nolr, r', 5) = a (Hits ee 
M2 lr—7r| 
__  J'hamiltonien libre H, opé fable (7) 
ve en Libre H, opérant sur la variable (r). 
; 
Et 
£ L 4 ” f AE 
Er. 2 
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; Le noyau relatif à l’équation de Dirac dans une théorie sans trou 
s'obtient en posant : 


+ 
Ho, = à p + Bu 
| —— _ > | 
» 4 ° . . 
l'opérateur Grad contenu dans p agissant sur la variable r. Connais- 


| > — 
sant le noyau Ni(r, r'; s), on obtient l’évolution de la fonction d'onde 


, Fe A . , s . he se D 
libre d(r, s), à partir d’une fonction initiale W,(r), sous la forme : 


=> ù Se SES 
(24,5) Br; s) = if Ni(r, r! ; s)Potr')dr’. 
Noyau DE FEYNMAN. — Avant d'étudier le noyau intégral auquel 


conduit la théorie des trous, nous devons établir un résultat prélimi- 
naire. 

Considérons une fonction /{(£), nulle pour 4 o et bornée pour £ > 0. 
Elle admet une image F(s) holomorphe dans le demi-plan R(s) 0, 
situé à droite de l'axe imaginaire. Partant de F(s), on retrouve l’ori- 
ginal à l’aide de l'intégrale Bromwich : 


fo= [CT F(oeds. 


- Cherchons dans ces conditions l'original de l’image F(— s) obtenu 
en changeant le signe des. 
… Soit g({) l'original; on doit avoir : 
+ie + io0 
g)= |, Fe 2e"ds= |, F(s)e" ds. 


Te 
1 


kr On voit que si : | 
(25,5) F(s)E / (0) alors FE SEC ue 


Ainsi F(— 5) est l’image d’une fonction nulle -pour { > 0 et égale 
à f(—0 pour << 0. 

+ En théorie des trous on considère le vide comme formé par une 
« mer » d'électrons comblant tous les états possibles à énergies néga- 
tives, de telle sorte qu'un électron dans un état à énergie positive ne 
puisse, par suite du principe d'exclusion de Pauli, sauter, lors d’une 
“perturbation, dans un état à énergie négative. Si l’on prend comme 
origine pour les grandeurs physiques s’attachant à un électron, cette 
« mer » d'états à énergie négalive, ce qui revient à définir le vide par 
l’ensemble comblé des états à énergie négative ; une lacune, un trou 
dans cette distribution, se présentera comme une particule possédant 
une énergie, une quantité de mouvement, un spin et une charge, 
opposés à celle de l’état inoccupé. Une transition entre états à énergie 
négative consistera donc en un saut d’un électron à énergie négative 


Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Juillet-Août 1958). 35 
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: 
dans un trou. L'état ainsi rendu libre représentera le nouvel état de la" 


particule « trou », | } 
Séparons le noyau intégral de l'équation de Dirac, dans la théorie. 


sans trou en deux parties : 


> — _— — > — 
Nr TS SNA ES) NC) 


où : À 
Re 1 $ 

Ni(rr: 3) — D M epe FU 

is F | ù 

Vp>0 % 


tandis que : 


—> — 
NT ns D PES ER PA 
Re 
pr a 
e £ 


‘à 
à 


ainsi N, se rapporte à tous les états à énergie positive, N_ à tous less 
états à énergie négative. s 

En tra des trous, pour un électron à énergie positive Vol énergie 
. totale se compose de l’énergie E, du vide et de l énergie v, de l'électron, 
soit : 4 


E + »,. SP Î 


Pour une lacune | p'>> dans les états à énergie négative, l’énergi ; 
7, Q . + Q à # Q 2 . 
totale se compose de l’énergie du vide, diminuée de l'énergie de l’éta 
inoccupé soit : : 
a E —v,. 
Et l’on a : 


—> —> 
Nr 59= À Ip <Pl 
t {VS 


Æ+ 


" > | p° SR | 

UE 

À V0 à ! 

‘Evo l'énergie du vide et tenant compte des définitiode de % 
et N- : 


> — 
Ni(r, rs) =N;(r, #5 s) =N(r, 7; s) 
Si l’on appelle respectivement K te md DA © K(r. Fr: t) et K_( 


+ > 
_les originaux de Ni(r, r’; 5), N (r, res S)Let Nr ns NE 


+ 
(26,5) Kiir, 7 sé) = K,(r, Fe 51) pour{>0o 
| —K_(r, ; —+t) pour {<o 
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ce qui est bien conforme au résultat de Feynman : les lacunes dans les 
états à énergie négative rétrogradent dans le temps. 

Pour obtenir l’évolution des états d’une lacune dans les états à 
énergie négative, il faut remarquer que l’état final, qui est l’état d’un 
des électrons à énergie négative, se trouve à droite de l’hamiltonien 
responsable de la transition tandis que l’état initial de la lacune, qui se 
trouve comblée après la transition est situé à sa gauche. 

Si l’on appelle H;, H:, ..., H,, les hamiltoniens étiquetés de 1 à 7 
dans l'ordre où ils opèrent au cours du tempsetsi | m>... | m1 > 

. désignent les états intermédiaires, | 7 > et | m’ > les états initial et 
final de la lacune ; l'amplitude pour une telle suite de transition prend 


la forme : 
x 
San LE, | ms as RES] ne 


mie) is We = 1S 


Hs Him 

où y, est l'énergie de l’état intermédiaire | »#Ü >, qui se compose de 

l'énergie du vide E, (que l’on annule) diminuée de l'énergie de l’état 

inoccupé de la lacune et augmentée de l'énergie du système contenant 

* Ja lacune. Si l’on inverse l’ordre des indices des états intermédiaires, 
on obtient après regroupement une expression : 


OT En ie a ES 
£ Vnti—1} — is 
(27,5) : 

an | Hem 

Vin(1) us 

qui fait apparaître les noyaux relatifs aux états à énergie négative. . 
Comme ces noyaux traduisent l’évolution spatiale de la lacune, on voit 

. que les hamiltoniens de perturbation H; qui se présentent dans l’ordre 

: inverse du temps, lors de l’évolution de la lacune, d’un état | n° > à 

un état | » >>, corroborent le fait que l’évolution des lacunes a lieu 

] 5 . . 2 A 

* dans le sens des temps négatifs. Ainsi le sens de l’évolution des lacunes 

est l'inverse de celui des particules à énergie positive : l’annihilation 
d’une particule du champ doit précéder sa création. 

_ Les échanges de particules du champ peuvent être de deux sortes : 


- 1° la lacune absorbe le même ensemble de particules de tell sorte 
. que seul l’état du champ et de la lacune change dans les etats inter- 
 médiaires, les états initial et final du champ étant identiques. On 
obtient alors une expression donnant l’énergie propre due à la lacune ; 
2° la lacune échange des particules du champ avec les constituants 
. du système matériel. Cet échange donne lieu à une interaction entre la 
lacune et le système (par exemple l'échange de photons donne lieu à 
l'interaction de Coulomb augméntée d’un terme d'interaction de spin 
dû aux ondes transversales). 


z \ À < 4 1 
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#2 


Noyau INTÉGRAL DU SYSTÈME MATÉRIEL. — On peut regrouper en un M 
seul terme lès processus relatifs aux interactions dues à des échanges « 
de particules du champ. 

À ce groupement on associe le noyau : 


A 1 
Nbr =D) 
. LS pure 
) Vy — is RE P p 


que l’on peut calculer dès que l’on connaît l’expression des éléments de ; 
matrice de Us. 


5 


in r> 


ne : 
Nor(r, r’; s) se compose de deux parties : 


Ein 


L 


/ ‘ I 
1e Dir SRE EN 
|P> 
qui définit l’évolution de la fonction d’onde initiale lorsqu'il n’existe 
pas d'interaction. | 


é I pi, U |» > ! 
# 02 PF Tr Vpn LS A 
p>, lp" 


eh 14 or ES 


qui décrit le changement, dû à la perturbation, dans l'évolution du 
système matériel. 3 


CHAPITRE III 


États stationnaires. 


Etats stationnaires d'un système en interaction avec un champ. LS 
Nous avons vu, lors de la traduction des graphiques, que l’utilisation * 
comme base de l'ensemble des fonctions propres de l’hamiltonien non # 
perturbé à pour effet de regrouper en un seul terme les transitions : 
relatives à des états successifs sans changement d’état du champ. Nous 
allons de la même manière, chercher à regrouper les graphiques d’une 
façon plus complète de manière à tenir compte de l’interaction créée 
_entre les constituants du système matériel par des échanges de particu- 
les du champ. Une telle interaction ne change pas l’état du champ puis- 
que chaque particule créée est ensuite réabsorbée par le système. 
Comme exemple, citons l'interaction de Müller et la self énergie. 

Une définition des états stationnaires tenänt compte, des interactions 
d'échanges de particules du champ aura pour effét de regrouper en un. 


$ 
seul terme l’ensemble des graphiques représentant l’évolution du sys-4 
| ÿ 


\ 
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- tème matériel en l'absence de changement d'état du champ entre des 
états initial et final. 
Pour décrire l’évolution du système matériel, nous sommes parti 


L 2 Re à 
d’un ensemble complet quelconque de fonctions o,(r) orthonormées et 
Hs. avons obtenu pour image de l'amplitude de chaque composante 


e(r) relatif à une évolution sans changement d'état du champ (ne 
contenant aucune particule dans l’état all: 


I 


MP TU le > 
D <p} Us | p'> TE + ap, 0) 


Pete 


(HIT) 


Cherchons comment exprimer un état stationnaire et obtenir les 
énergies et fonctions propres du système à partir des «{p, s). 
Supposant le problème résolu, on se donne les fonctions et énergies 
… propres W,(r) et <, du système avec perturbation. La fonction d’onde 
du système défini par la condition initiale : 


— — 
Y(r, 0) DU o)E,(r) 
[a2> 
- s'écrit sous la forme : 


We, 0 = Yon, or, (rer it. 
1r> 


— Re 
Les w,(r) formant un système complet, on peut écrire : 


: W,(r) ES Die PP (r) 


1?> 


re AR EE 

DER Je W(r)eÿ(r)d r. 
ia C à 
- W(r, é) devient alors une somme double : 


W(r, D — D bn, 0 [ Ecral )]e e—Ën! 


[> 


ur l'ordre des sommations, on obtient le développement 
_ de Ÿ dans la base 9 : 


w7, => DAT 0) ke (æ 7104) = Yal VE 2 (0). 


1»> Vieux > 


à pet rte 
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Et la transformée de Laplace de a!p, £) : 


nee bin, O)Cnp L 
! AUS > s Lien 
12> 


montre que les pôles de x(p, s) fonction de la variable complexe s four- | 
nissent les énergies propres du système pero | 


Prenant une répartition initiale des o(r) ) correspondant à un cas. 


pur | Po > : 


1 


I 


a( por D pol Von | > | 


Les énergies propres e, sont donc racines de l'équation : 
(1,6) e — << ps | Uor(— te) |Po> —=0 


obtenue en remplaçant s par — ie au dénominateur de «(pPo, S). Cette, 
équation est réelle comme po | Uor(— ie) | po>>. Faisant {—0, la 
distribution imtiale : 


_ LC A 
= DR, our) 1 
[a> { ; 
implique que b(n, o)=c,,, et | 
ee P \ + { 
a(p, ed À ‘ 1 

1n> 


ee 


Si aucun c;, n’est nul, chaque W,(r) contient toutes les composantess 
w(r), et a(p, s) contient tous les pôles relatifs aux énergies propres 
quel que soit | p >. : 

FE: équation e—<p | Uo(—1e) | p>> 0 possédera donc la même série 
de racines quel que soit | p >. Il en résulte que la partie qui est dans” 
l’accolade de (III) est une fonction ne possédant aucun pôle sur l'axe 
imaginaire R(s) — o. Comme d'autre part «(p, s) est holomorphe pour 

R(s)=> 0, l’accolade est holomorphe dans le demi-plan R(s)> 0. 2 

La fonction Uor(s) se prête mal à la définition des fonctions station= 
naires du fait que, d’une part, elle dépend de la base utilisée (l'état 
final doit être omis comme état intermédiaire), d'autre part, elle n’est, 
pas hermitique. La matrice <p° | Uor(s) | p > n’est donc pas non plus 
 hermitique. d 


Cependant, nous avons à notre disposition une fonction Uf,(s ) liéd 
à Uor (s) par la relation : 


È 
rs 


pol Ur(s) | p = =<H Cire 


V Li [2 , 
g + ON <p' Us) 1p> 4 p" | UE,() | PA 
Ipr> Ar > E : 


1 
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qui est hermitique et ne dépend pas de la base utilisée dans son calcul, 


puisque l’on effectue une sommation sur tous les états intermédiaires 
du système matériel. 


Nous sommes ainsi amené à définir comme états stationnaires ceux 


qui rendent la matrice << p’ | U,(s) | P > diagonale et dont les éner- 
_gies propres €, vérifient : 


Ep —=<PD | Uôr(— êtes) LP 


IL peut être indiqué, lorsque la correction à la valeur propre de H, est 
petite, de chercher à vbtemir les énergies propres par une méthode de 


| : : mn à 
perturbation, on peut développer par exemple W,(r) en série de fonc- 
- tions propres de H, : 


vr) = Vans (r) où Hoalr) = vnt 
D nie mTm 07m ]—= mPm(T). 
[mn> 


e, doit alors vérifier l’équation de perturbation : 


(2,6) (nm — Ep)Am = De m | UN— te) | m'> am. 
L Im > 
On obtient les énergies propres e, en écrivant que le déterminant de 
l'équation linéaire et homogène en a est nul ; 


«, doit donc annuler le déterminant dont les éléments diagonaux ont 
pour valeur : 


va ui 1e) | 
Pet les éléments non diagonaux : 
<m! | UN ie) | mi > 
Nous reportant à la relation (V), on voit que dans la base des fonc- 


‘tions propres | p >, les deux matrices de US, et Uor sont simultané- 
ment diagonales et que : 


(3,6) <p | Us) |P>=<p | Uoi(s) | P>- 


Les états ainsi définis représentent des états stationnaires du sys- 
tème nu, c’est-à-dire que l’on n’y tient pas compte du « nuage » de 
- particules du champ qui baigne le système matériel. Par contre, il y 
| est tenu compte des interactions d'échange des particules du champ et 
. de la self énergie. | 
Dans l'expression (III) pour un temps suffisamment grand, c'est- 
> à-dire lorsque s est suffisamment voisin du pôle —7e,, «(p, s)se com- 
porte approximativement comme : 
a(p.o) 
Step 


A(mo) = «(mo S A (my — 20: 0) 
(0) as 9) Ace) = xd 
tandis que nous avons posé : 
(4,5) (ro | G | m PSE “ ma | UG s)| my > 


| (4,6) (Ho — is)b(r, s) — fu, r s)b(r”, s)d r — — iW(r, 0). 


E 
+ 
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4 


lorsque la quantité # <p | Uor(s) | p > est négligeable par rapport à » 


au voisinage de ce pôle. 


Equation d'onde des états stationnaires. — La fonction A(ms) asso 
ciée à l’ensemble des processus où l’état du champ reste inchangé! 


vérifie l’équation : 


(10,4) A(mo)= Auf) + À (m0 | G3 | m)A(m!) 4 


, 
|m > 


pour une distribution initiale A(r”,) des états | m, >>. Lorsque l'on! 
applique cette relation à la résolution des équations de perturbation, 
Am) représente l’amplitude a(m,, s) de l’état | m0 >, Ao(mo) l’évolu- 
tion de cette amplitude en l’absence de perturbation, ainsi : 


Vo !S 
a(mo; S) est donc solution de l'équation intégrale : 


LADA RE MU fe 
a(Mo, S) — : Rand > ER See : = {my se 


Im > 
’ 


Tenant compte de la décomposition : 


dr, Se à a(mo, S) | Mo >> 


Ims> 


sn | 
Wir, 0)= Ÿ (mo, 0) | mo > 
Im,> 


de la one . la base | m9 >> des fonctions propres de H, et dési- 


_ gnant par Ur, r: ; S) une fonction telle que : (à 


Lo | Us) |m >= [Je (AU: Gr “4 ; SE, (mdr dr. À 
te  : 
P(r, s) doit être solution de l'équation d’onde : 


& Slide 


* 
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À partir de sa définition, on obtient Ur? r”, s) sous la forme : 


— — _—> —> — 
Ug(r, 7/3 8) = V{r)8tr — r) 


+ 
(5,6 \ à ÉÉ (n+1) L 
(5,6) + Y >: H(r) | m > Re 
n=Ù | | mt. . 3% ses m 


ETS 
<< mi | H(r') ) 


Ven) ESS Ve (I) IS 


A ES 


où V(r) désigne un potentiel réel ne contenant aucun opérateur 
d'émission ou "d’ absorption (par exemple le potentiel de Coulomb pour 
le cas d’un électron dans un champ de force coulombien, lorsque L'on 
prend les fonctions libres comme base). 

On vérifie la relation : 


| RE TESTS mire 
(6,6) Ur, ne URSS) 
- qui est valable pour chaque terme du développement. 


Décroissance au cours du temps de la densité Y*Y. — Pour étudier la 
variation de la densité W*W au cours du temps, nous allons chercher 
l’image de sa dérivée : 


; 2 pag) = px2r yo. 
APS Pre ESA Ve ot 


Nous avons vu que l’image d’un produit de deux fonctions f\(6), 
. a(t) dont on connaît les images respectives F,(s), F,(s) est donnée par 
» l'intégrale : 


à += | 
& HOPIOEES ES Fifi —&)F (+ ie)de. 
L'image de a s'obtient en partant de l'équation d’onde : 


: RE mA 7 
ns sb(r,s) — Wir, 0) = — (7, 5) + i user, r';s)d(r’,s)dr 


3 n° de du (EX) en additionnant : 


+ oo 


| RATS : 
ut F2 PAPIT EEE Le) 
> 8. + 
j —_iH,d(r, D — ie) — i fuir, r ; L— te)P(r”, L—ie)dr de. 


VOS PS ICT Pure) 


PE MA ee INA 
IH (7, : + re) — für Fo + id 2 + te)d r' de.” 
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| 1 s e à ÈS 
Intégrant sur l'éspace et désignant par < LÉ — ie) | l'imagin ire 


conjugué de D — ie) en y considérant s comme réel, tenant compte 


de l’hermiticité de H, : 


ue + ie) LH; | de + e)>=<t is) | H | Di —ie) = 


2 
et la relation : 
<a(+ ie) LU + &)19É +4)> 
—< 2É — ie) | U(— : — ie) | LE — ie) ee 


2 


On obtient : 
DevIr>=s (res) | —&) LL 


2 


décomposant UŸ en deux fonctions réelles E et A : 


0 > A s a 2 ea i no rai 

Ur, r';3 —t)=E(r,r';e,s) += Alr,r ;e,s) 
on faitapparaître un potentiel complexe. 3 
Tenant compte du fait que E et À sontrespectivement fonctions pai® 


etimpaire des : 


AS<VIT> | 

à dt 4 
(7,6) I +2 S : NUS S ; -Æ 
nan IL << of — ie) FAtrrs es) | d— ie) > di 

<< VW |W>> ne se conserve au cours du temps que si À est nul. Cec 
tient au fait que le système peut évoluer en émettant des particules du 
champ, et que la fonction ® représente l'état du système nu (ne conte 
nant aucune particule du champ). < Y | W> ne se conserve au cour 
du temps que pour un état ® à partir duquel il ne peut y avoi 
d'émission de particules, c’est-à-dire pour un état stationnaire fonda 
mental du système. | 


. 7 4 
La fonction (r, s) défin 
1 . \ x * : + NN Le > A 
l’évolution du système nu à parür d’une fonction d'onde initiale W,(r, @ 
Pour obtenir la description d’un état quasi stationnaire, nous alloi 


— : “à 
décomposer ®(r, s) en un produit de deux fonctions : l’une W,(r) fon: 
tion uniquement des variables d'espace, l’autre fonction uniquemer 
-de s, et nous poserons : : ‘4 
Li 

— He 

(8,6) VOD 


Ts + pis) 


Définition des états quasi stationnaires. 
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avec : 
Wo(r, 0) = lim sb(r, s)—%,(r) 
F $ — © 
, Upls) ; > 
où est une fonction bornée des. 


S 


LA L- , e Ta L . 
Portant dans l'équation d’onde, W,(r) et u,(s) doivent être solution 


é de : 


€ + PR > — + 
0  Hw,r)— [Ur 75 98, (r)dr = u,(sNt,(r). 
y > 

7 tr) 


‘ - > . + ‘ 
Les fonctions propres W',(r) et valeurs propres u,(s) doivent être telles 
6 — 


-que W(r) soit de carré sommable, on pourra ainsi normer ww. Lors- 
-que U, ne dépend pas de s (comme dans le cas où la perturbation est 


un potentiel V(r)), on retombe sur la définition classique des états sta- 
Ptionnaires, où la constante u,, indépendante de s, représente l'énergie 
propre de l’état 

Il existe entre u,(s) et u,(— s) une relation analogue à celle qui a 
-lieu pour Uÿ(s). Multipliant (9,6) à gauche par W,(r) et intégrant sur 
> l'espace 2 


du fait des relations : 


<p|H|p>—<pl|U{(s) 17 =u,(s) 
<p|H|p>—<p}|U—s)|p>=u(—s) 


(10,6) A in 
22 <plU-s1r>=<p | US Ir > 
on obtient : 

fe 1,6) u,(—S) = u,(s). 


: La base forméc par l'ensemble des fonctions W, est orthogonale ; en 
“effet, soient deux fonctions propres | p > et | p’ => solutions de (9,6) 
ayant des valeurs propres différentes u,(s) et u,(s). Formant les élé- 
ments de matrice et prenant l'imaginaire conjugué après changement 


# s en —s pour la fonction propre | PA 


+ <p|Hlr>-<p Us Ir>=w(s<p|p> 
<p|H|p >—-<p|UX—s)|p >=u(—s)<p|\p > 


Ne. 
“du fait des relations (10,6) (11,6) et de <p|p >=<p'|\p>;, la 


seconde équation devient :, 


»  <pIH|p>—<p'|U9Ip>=ut(s) <p'|\rp> 


TN res 
î 
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\ 


retranchant de la première : | 
(12,6) [u,(s) — us] <p 1120 À 


comme u, et u, sont différents, | p > et | p°> sont bien orthogos 
nales. 


Ayant défini la base des fonctions propres orthonormées W,(r), on 


- e > 
peut développer la fonction d'onde initiale W(r, o) sous la forme : 


— Le 
vor 0) Dar 
1r2> 


vy 


La fonction br, s) solution de (4,6) prend alors la forme : 


gode + 


ES 
ñ FEAT nr = Tor) 
(13,6) P(r, s)= 2 RUES 
P 


5 — 
où les a, sont des constantes. Du fait que Wi(r, o) est normé, on a : 
Re 
DC Pb À. 
12> 


trs ne sale png ns Een he 


. se , Ar Ap - . re 
On peut ainsi interpréter la quantité ST Comme image de l’a 
plitude de probabilité de trouver le système dans l’état | p > à l'in 
tant é. | 1. 
L: 

ke 3 PRE : : £ 

Energie propre. — Si l’on décompose un 2. ie) en fonctions réelle et 
imaginaire de s : È 


Li 
, 


(14,6) mi )=u(e, s) — 1 (e, s) ‘4 
la relation (11,6) : î 
y SRE La 
u(—© + ie) — ui — i:) — u( _ is) ; L 

î 

où l'étoile désigne l'imaginaire conjugué lorsque l'on considère s 
f 


comme réel, implique que : 


(5,6) fe, s) — 2 (e, s) — e,(e, — 5) + ÉD (e, — s). 


& est donc une fonction paire de s, tandis que ?, est impaire. D’ail: 
leurs pour $— 0, u,(— 1e) est réel. : 
L'énergie propre est obtenue comme pôle de la fonction d’onde, à 
faut donc chercher à annuler s + su, (s). : 
La fonction X,(s) possède une discontinuité le long de la droit: 
R(s)— 0, elle subit uu saut en traversant cette droite ; d'autre part 


# 
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elle est du signe de R(s) dans son voisinage. Un pôle ne peut donc être 
0 
obtenu que sur la droite R(s)—0, sur laquelle As)— 0. Il fournit 
| E#4 LA . 
l'énergie propre €, comme solution de : 


(16,6) Ep — U(— Le,) —0 
soit encore : 
E, — CA CR 0) — 9; 


Partant de l'équation des états stationnaires et isolant les parties 
réelle et imaginaire : 


(7,6) HS) =<p|Hlp>—<plEts |p> 
(ES) <p | A(6,Ss)|p>. 


=,(£, s) se compose de deux parties : la première, indépendante de s, 
provient de l’ensemble des opérateurs indépendants de s contenus dans 
En (s). la seconde provient des interactions d'échange de particules du 
Champ, et éventuellement d’une partie d’hamiltonien dépendant du 
temps. Lorsque les interactions d'échange de particules sont petites, le 
terme dépendant de s est lui-même petit, et s,(e, s) reste sensiblement 
constant. 


… Etats stationnaires du système matériel en présence de particules du 
champ. — Prenons un état initial contenant n particules du champ 
dans des états donnés, et cherchons à tenir compte, dans la définition 
des états stationnaires, de l'interaction due à l’échange de particules 
du champ entre les constituants du système matériel. Choisissant pour 
base dans le calcul de Us:(s), les fonctions propres de H,, on élimine 
les graphiques possédant des segments horizontaux, et l’on obtient la 
fonction U,(s). 

; Parmi les états intermédiaires possibles, il en existe dont le point 
représentatif se trouve sur la droite 7 —n ; les états du champ y sont 
identiques ou différents de l’état initial, mais possèdent n particules. 
’ L'ensemble des états des particules du champ étant continu, le 
Sécond cas n’apporte aucune contribution à U;(s), le graphique tradui- 
Sant une telle évolution possède en effet l’absorption suivie de la 
Féémission d’une partie des particules dans l’un des états des n parti- 
cules de l’état initial. Un tel graphique se traduit par une densité, et la 
sommation sur les états n'ayant pas lieu, la contribution est nulle. 


= Il s’ensuit que : 


… ;0 l’ensemble des graphiques possédant des points représentatifs 
tués au-dessous de la droite J—n n'apporte aucune contribution 

à Ui(s) ; PCrE 

- 2v l’ensemble des graphiques situés au-dessus de la droite /—n est 

identique à l’ensemble des graphiques situés au-dessus de la droite 

j = o pour un état initial ne comportant aucune particule du champ. 


le 
He et pou 
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Ainsi les états stationnaires du système matériel sont définis indé= 
pendamment de l’état initial du champ. : 

On peut dire que l’on a défini les états stationnaires du système nu, 
puisque ce sont les états stationnaires du système matériel en l’absencé 
de particules du champ dans l’état initial. ; 
- Les états intermédiaires de Uor apportant une contribution aux états 
stationnaires du système étant tous situés au-dessus de la droite y = à 
passant par le point figuratif de l’état initial. | mn >= | "ps 
l'énergie d’un état intermédiaire | »,=> se compose de l'énergie vm._ 
que posséderait l'état correspondant au même graphique pour un état 
initial | p >> ne comportant pas de particule du champ dans l’état ini- 
tial, augmenté de l’énergie initiale v;, du champ. | 

Uor comportant une sommation sur ces états intermédiaires satisfai 
à la relation : 


(18,6) <m | Un(s)|m,>—=<p|Urt(s+)|[p> + 


s 


La fonction Uor relative à un état initial du champ possédant une 
énergie Ve, s'obtient à partir de la fonction pe relative à l’absence de 
particule du champ dans l’état initial, en remplaçant s par s + 2v, et en 
ajoutant l’énergie du champ dans l’état initial. x 


Pour la même raison : 
: 


<< Mn | Uo(s) | Mi >=<p | Us + Lvx,) FpeS É 


Us(s) n’opérant que sur la matière du fait que nous avons déjà isolé 
H, Æ due + He / 
Comme pour les éléments non diagonaux << n°, | H‘ewp | m, > est 
aul : 
<my | Uor(s) [mr >=<p| Us + iv) lp > 
<< M, | Üo(s) | ma > =<p' | Uo(s + va) DZ 
LIRE ps k >, | Mn | P; ee >: 4 
_Les états stationnaires en présence d’un champ initial | k, > rendent 
diagonale la matrice : 3 


6 + 
= m, | VE Uor(— te) | PRES l 4 
Ifs sont donc solution de : et | 


6 << p' | Uor| — ue —v},)] het 4 
En) —<p | UT e—v,) | p>—o. 


Les valeurs pro & i é 4 ; 
rene LP oh s de ces équations représentent l'énergie totale, 
gie (: — v;) du système matériel et de l'énergie v, du 
champ. 7-4 


pu 
à 
à 
‘& 


’ : 
4 Pt 
14% KE À 
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CHAPITRE IV 


Les probabilités quantiques. 


Jusqu’à présent nous nous sommes attaché à la recherche des formes 
des amplitudes de probabilité, et à la manière dont il fallait décom- 
poser la suite des processus conduisant d’un état initial donné | m>>à 
un état final | »' >. 
… Le problème est maintenant de chercher dans quelles conditions les 
-amplitudes de probabilité nous conduisent à des formes de probabilités: 
analogues à celles de la première partie. 

Pour cela, il faut tenir compte d’une condition supplémentaire intro- 
duite par la quantification : la relation d'incertitude entre le temps et 
l'énergie : 


@r,7). AE.AFZ À 


" 


qui traduit le fait que la mesure de l’énergie d’un système pendant un 
intervalle de temps Af est affectée d’une imprécision de l’ordre de : 


ñ 
AE ;;. 


. Pour un système dont le temps de vie est de l’ordre de + sa vie: 
moyenne, l’imprécision sur la mesure de l’énergie sera donc de l’ordre 


MO nE — 7: 


T 


&”° 


De cette imprécision découle le résultat suivant : 

Si l’ou connaît à un instant initial é — o l’état d’un système, l’énergie 
ne peut faire partie des paramètres indépendants décrivant l’état du. 
‘système à un instant é. 

… L'état du système sera donc uniquement décrit par les autres para- 
“mètres indépendants et le temps. 

Ainsi de deux choses l’une, ou bien on désire connaître l’état du sys- 
ème à un instant précis / connaissant son état à l’instant initial, et l’on 
st alors obligé de faire une sommation sur tous ses états d'énergie, ou 
bien on désire connaître le temps moyen passé dans chaque état d’éner- 
gie bien déterminé et l’on doit effectuer une sommation sur le temps 
variant de o à + . 

Autrement dit, l’une seulement des deux variables, temps ou éner- 
ie, peut être utilisée comme variable indépendante. 

On verra cependant apparaître lors de la sommation sur les états. 
d'énergie, une fonction qui assurera la conservation de l'énergie, de 
‘telle manière qu'à chaque instant l'énergie d’un système isolé soit très 
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. ., se 4 = q « LM 4 s: LA 
voisine de l'énergie initiale, l'imprécision sur l'énergie étant de, 
l’ordre de : î 
AE © 


al 


Utilisant pour décrire l’état du système à un instant donné, l’ensemble. 
des états stationnaires décrivant le système en l’absence de perturba- 
tion, on peut se demander jusqu'à quel point ces états stationnaires 
représentent des états quasi stationnaires du système en évolution ? Unes 
des conditions doit être que le nombre d'oscillations pendant la vies 
moyenne du système dans chacun de ces états sort grand. 


e E L + \ # ® 1 FA (à 
Désignons par y—la fréquence associée à l'énergie du système” 


ï dans un état d'énergie E, on doit donc avoir : # 


k L 
Pal NT Fe | 
\ + 
Si l’on associe cette condition à la relation d'incertitude sur l’énergie Du 
} + 
L Av.T œ I. Î 
L 
Il faut que : 3 
; Av AE : 
RE ou — EI 
y E À 
_*  l’imprécision relative sur l’énergie d’un système dans un état quas 
stationnaire doit être très petite. 1 
(a sai È x S ; 3 TE 
Considérons maintenant un système isolé dans un état initial 
: r . Ta . : 
fl |mo>= | po > ne contenant aucune particule du champ, défini pa 


x e. , > . . 
la fonction d’onde W, (r) contenant les interactions dues aux échanges 


» de particules du champ, c'est-à-dire tel que les fonctions de base déeri-. 
(+ vant le système dans un état ne contenant pas de particule du champ” 
; aient été choisies de manière à interdire les transitions conduisant d’uns 
7 état | m0 > à un état différent | m, >: | 
8 Les seules transitions possibles à partir de | m9 >> sont des transi- 
_,, tons avec émission de particules. Supposons maintenant que nous 
cherchions la probabilité pour que le système ait émis n particules à 
l'instant {. Tout un ensemble de processus peuvent conduire à une telle 
éventualité au cours du temps. Tout d’abord, on peut envisager le cas 
où les n particules sont émises simultanément, ou bien une particule 
émise suivie de (n — 1) simultanées, et toutes les possibilités de simul= 
tanéité entre les n particules, jusqu’à celles où toutes les particules son 


., émises à des instants différents. 


4 ; À chacune de ces possibilités, correspond un groupement différent 
; T3NR des termes donnant la probabilité à l'instant £ de l’état mes C'est 
îl la séparation de chacun de ces groupements que nous allons tenter 
ici. 


Désignons par a(mn, s) l'image de l'amplitude de probabilité de 
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l'état | m», > à l'instant #. L'état | »m, > se compose du produit des 
états de chaque particule émise et de l’état du système matériel. | 
Lorsque l’un des états intermédiaires du système évoluant vers 
l’état | m, >> est le produit d’un état du système et de certains états des 
particules du champ figurant dans l’état final, cet état peut être obser- 
vable si son énergie est suffisamment voisine de l’énergie initiale. 
Nous avons vu que, d’une manière générale, l’image Il(m,, s) de la 
. probabilité P(m,, {) de trouver le système dans un état | mn, > à 
l'instant £ est donnée par l'intégrale : 


I 


(VID) (my, $) = — [am : . — de)a(m, ; des re)*de 


2T 2 


où l’on considère s comme une variable réelle. 

Lorsque { > x la variable complexe s tend vers les pôles de l’inté- 
- grant situés sur l’axe imaginaire, ces pôles donnant les énergies pro- 
pres, compte tenu des interactions d'échanges des particules du champ, 
» Ainsi lorsque > s + —1:, où :, est l'énergie relative au pôle. 


+ 


: Su s ù à 
Mais alors si l’on remplace s par em lorsque £ — © + >: tandis 


“que $ — o. Ainsi l’image asymptotique de P(m, €) pour é suffisamment 
grand est obtenue en utilisant des petites valeurs de s et des valeurs 
- de & voisines des pôles des amplitudes images. 

Traitons tout d’abord le cas de la décroissance de l’état initial. Le 
système se trouve dans un état | po >>, ne contenant aucune particule 
“du champ à l'instant initial. La probabilité image de l’état | po > est 

donnée par : 


(3,7) Her + # «(Pos : — te)a(Po, — re)*de. 


… Les éléments non diagonaux de U(s) disparaissent en utilisant pour 
base le système des fonctions propres contenant les interactions dues 


aux échanges de particules du champ. L’expression de 2(po, s) se 
“réduit alors à : 

E. I 
(4,7) î a( Po, S) = SE us) Es) 
Dot: 


(5,7) pos s) = sh. i 


de 


Ap, (E. S) 
SE &; (> Sete FRE 


2 
où l'on a posé : , 
M ? . 
D oo 


D: «t À, étant des fonctions réelles des variables & et s. D’après la 
(] 0 


HE SE Tee ni 
“définition de l’énergie propre des états quasi stationnaires :, 


(7,7) Ep, (Ep, 0) = Ep. 


Ann. de Phys., 13 série, t. 3 (Juillet-Août 1958). 36 


RQ A 


FES er DRE © 
: REA 
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at 4 PTE 


L'intégrant possède donc, pour s petit, un maximum au voisinage « 
de £», et la majeure partie de l'intégrale provient de ce voisinage. Ce f 


maximum est obtenu en annulant la dérivée du dénominateur et en 
cherchant la racine pour s + 0 de : 4 


dp,le, S) PACE) + 


î = 
_ À + als + te, EE = 0 


eee, s](1 + 


DAÀ(E, s) 
Dorsque s > 0—-.— 


Considérant X,.(E, s) comme une fonction lentement variable dans ce 


— o la racine est donc obtenue pour €, . 


voisinage on peut écrire approximativement pour s petit : 


+0 à ù 

(8,7) I( Po; 9=Z [7 2 Re R Î 
set, À 

soit : : 
: F 

(97) I(Do; s) AT s + LACS == 0) 4 


à 


où (Ep + 0) désigne la limite de X, (2, s) lorsque s — o dans les 
demi-plan situé à droite de l’axe imaginaire. Si l’on interprète l’expres- È 
sion : 

4: 


| 
(10,7) _ = Ho(Pos €, $) 4 
z [e — ep, (e, Jp A | 


\ 


comme étant l’image de la densité de probabilité de trouver le système 

dans un état | p, > possédant une énergie « à l’instant #, on voit que 
la sommation sur toutes les énergies possibles du système dans l’état 
| Po >> fournit une probabilité asymptotique pour { suffisamment grand, ” 


en accord avec la théorie du « damping ». + 


Ainsi un état quasi stationnaire défini par une fonction propre | po > 
possède une répartition d'énergie ayant un maximum au voisinage 
d une valeur e,, : l'énergie propre de cet état. Cette répartition est une 
loi de Cauchy pour une énergie voisine de l'énergie propre 2, . “4 
S LR 
£ ä 
Répartition des états d'énergie. — La probabilité pour qu’une mesure» 
montre un système dans un état donné est proportionnelle au temps. 
passé par le système dans cet état. Ce temps est obtenu en prenant la 
limite pour s + o de la probabilité image de trouver le système dans: 
cet état : ‘1 


(1,7) po) = Do; + 0)—— FL RU ar RS | 
—æ . + €, » 
= Lee +oir+| Pl ds 2 


L 
1 


F 

r 

PET Êêe- 

MALE #) > LR 
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ce qui permet d'interpréter la quantité : 
1 Ap{er,: + 0) 


TE L FA { ; ! 
% [E — D'ALE + 0) + pese 


comme la densité de probabilité pour que le système possède une 
“énergie e lorsqu'il se trouve dans un état | p, >>. On obtient une loi de 
Cauchy dans le voisinage de Ep, . Cette loi tend vers une fonction singu- 


Jière à lorsque À, — 0, ainsi l'éaémie d’un système dans un état sta- 
tionnaire ne peut être que son énergie propre. 


Émission d’une particule. — Le système se trouve dans un état | pm > 
à l’instant initial, la probabilité image pour qu’il se trouve dans un 
état | m4 > — | p1, ki >> à l'instant é, c’est-à-dire pour qu'il ait créé 
une particule du champ dans un état | À, => et soit simultanément 
passé d’un état | po > à un état | p, > dans l'intervalle de temps (0, #) 
est : 


CG 7) (mu, s) — ke a(m1, = DE le)a(m,, : © — je)*de. 


Choisissant pour base les fonctions propres contenant les interactions 
dues aux échanges de particules du champ. on élimine les éléments 
non diagonaux de Ur et l'amplitude se réduit à : 


# 


a(m1, S) de < m4 | Us) | po > 
(13,7) 4 1 
| is — << Po | UplS) | Po >" 


24 
- Les états des particules du champ formant un spectre continu 
d'énergie : 

2 m4 | Uon(s) | m1 >= <a | Uon(s + à) pi > 
: + VU, — up, (S + Lvx,) Cet 
bi x, désigne l'énergie de la particule du champ dans l’état | k, Se 
M devient alors : À ' 


I 
a(ms, s) — Ts, re (S + x ur. | Uir(s) lo a, 5) 


Mérant u, en parties réelle et imaginaire et posant & — e— v, : 


| Le ns fe Ne 
TI(P1; Tr,» Po; s) 5e ZE Jde E1——90 


s ù 

4 Ra UT IT) Pre] Un} — ie) ‘048 
(4,7) fa cpu, sf [EE |] 

$ ( ) des 

£ Tee ri 5 

à | re À [e 8 T3 &p le, s)P pre ALE #1, 
* | 
” 


nazi pal 
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- 4 


Ar «ia ses 


où wo désigne l'énergie au repos de la particule émise et p(gx,, vk,) las 
Ÿ  . 57 l 

densité des états au voisinage de l’état | k4 > — | Turin Ve, >> | 
On peut décomposer l'intégrant en trois parties : les deux parties :" 


I I 


c 8 + p,(e, S)T 
Fete + [ 


[ee 


(= 0,41) 


sont les images des densités de probabilité P, (e, #)et P,(e, t) de trouver. 


le système dans des états | po > et | Ps >> d'énergie & et e;, à l'instant é,! 
tandis que : 


ARE (x) | Po > le(gxs © — #1) 


est l’image de la densité de probabilité P, ,,(#, #1; #) exprimant la créa- 
tion d’une particule d'énergie : —+,, dans un intervalle de temps £, 
sachant que l’état initial | p, > possède une énergie e et l’état final | p1 > 
une énergie 4. On voit que dans la succession des processus l’énergie 
est conservée, puisque l’énergie de la particule émise v, — :— «, est af 


différence entre l’énergie initiale + et l’énergie finale :, du système. 4 
L’ apparence de non-conservation provient du fait que les niveauxs 
d'énergie quasi stationnaire étant définis par une distribution continue: 
autour d’une valeur moyenne, l'énergie propre de cet état, une transi 
tion entre deux états | Po >'et | p1 > libère une énergie faisant parties 
d’un spectre continu ; c’est ce spectre d'énergie que l’on observe lorsque 
l'on étudie la do en énergie de la particule émise. + 
Suivant la décomposition et utilisant la correspondance (6,2) : | 


e be D SU ESESS 
19,7) rs Fa 


Pie (e, t)dts [°P,, P(Es Et lt —t4h)P;, (1, é — és)dts t 
exprime une évolution où le système dans un état initial | po > d’ éner-À 
gie e jusqu’à un instant /,, subit une perturbation qui l'oblige à un 
réarrangement d'une durée f; — {; accompagné de l'émission d’ une. 
particule dans un état g4, dont l'énergie est la différence entre les éner- 
gies initiale & et finale e, du système entre les instants 4 et é. ; 

En première approximation P, (Er 15 2 — #1) se réduit à une transi- 
tion instantanée à l'instant #,, du fait que : 


À 

: 

| < Pi | H,(k) | Po > Ê ou VE, = 1 

est le premier terme du développement de : à 4 
[mi | Un = ie) |p, > 1 


_et que l'original d'une constante est une fonction singulière à portant. 
sur le temps, multiplié par cette constante. 
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Distribution en énergie de la particule émise. — A la place des varia- 
bles « et «;, on utilise les nouvelles variables æ et à définies par les 


relations : 
= DLI— 


Len 
€i — + - <E Ep, 


(16,7) 


D | © b | ©» 


€ — ©, étant l'énergie », emportée par la particule créée, 
À — V5, — (eo, — En.) 


représente l’écart, dû à la largeur des niveaux, entre l'énergie de la par- 
ticule émise et la différence dés énergies propres du sy stème dans ses . 
‘états initial et final. 

Pour des petites valeurs de x et de 5, on peut confondre <, (e,, s) avec 


.<,, ainsi que Àp,(En, S) avec 1p,(€,; S) alors : 
+œ S 
np LATE Jeu, tie ENS Te AE 


—+oc 


m1 U(E (+ Te, }}1re> Paz 


; : js [== + | Ce (2+° :) nn 
é Après intégration sur æ, l’ intégrant résiduel représente l’image de la 


densité de probabilité pour qu’une particule émise dans un intervalle 
de temps £ et un état Gr, possède une énergie : 


t 


a 
A J'er aix: + 0. 


- La majeure partie de l'intégrale étant obtenue pour x et 8 voisins de 
zéro, on peut écrire, appliquant un théorème de moyenne : 
5 


‘% hr, | Here) [po> F 


D lei 


1 
où x, est une quantité voisine de zéro, dépendant de 5, X,,, X,. Le 


calcul de l’intégrale en y considérant les À comme constants conduit à 
‘4 expression : 


np Gr, Po ; S)= 15 Le de jP(gx, à + SE Eh) 

DEC Uir[i — Lo + 24 cn) | | po > |? 
I 25 + hp, + Ar, dé 

Da anne 
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Négligeant la dépendance de 9 et Ur par rapport à Ô et faisant s > 0,, 
on retrouve comme réparlition des énergies de la particule émise autour” 
de la valeur €, — e,,, une loi de Cauchy : +. 


D AT XP, + hp, 
(17:17) Rp PR) 


2 


dont la largeur est égale à la somme des constantes de décroissance À,, | 
et Àp,- 


Expression asymptotique. — Aux petites valeurs de s correspondent 
des valeurs de { grandes par rapport au temps de réarrangement du. 
système. La plus grande partie de l'intégrale (14,7) est obtenue dans le” 
voisinage des énergies propres «,, ete, pour s, ete. L'expression asymp- 
totique de la probabilité image est donc de la forme : : 


Il : et ÉaaUe iep,) | Po> leigr, Epo ue €) ‘4 
(P1 Tr, Po ; $) + [s + àp,lep,, + oi][s + Anlen,. + 0)] & 


où la constante de croissance de l’état | m, > à partir de l'état | p, > a 
pour expression : k 


27 | < m4 | Uir(— lp) | Po = Pe(qu,s pie Ep) , 4 

Émission de deux particules. — L'émission de deux particules peut 
avoir lieu successivement ou simultanément. Dans le premier cas, le“ 
système matériel subit une première transition | p >—>!|p,>ens 
émettant une particule dans un état | À, >, puis une seconde transi-* 
tion | ps > — | ps > accompagnée de l’émission d’une particule dans 
un état | >. Dans le second cas, le système passe de | po > à | pa 
avec émission simultanée de deux particules dans des états | k4 > 
et | ke nt ; pe | 
. Etudions tout d’abord le premier cas. L'état intermédiaire | mu > 
= | p1, À, > étant observable doit avoir une énergie voisine de l’éner-+ 
gie initiale, le choix des états propres du système compte tenu de 
l'interaction d'échange des particules du champ élimine les éléments” 


D 


Lie 


non diagonaux de Ur et l'amplitude relative à une émission successive” 


de deux particules se réduit à : 
æ'(m, s) _ Li ke 
SH, +) Hi ps | US + Eve ve] 1 pe > + 


À > <m | Uir(s st Lve.) PA ——— "À 
7 SH Hi pr | Of, (8 iv) | pi > 


. << mm; | Uir(s) | Po > 


M Sabot tt + ec à 


4 


I 
s+i<p US) IP > 


RÉSOLUTION DES ÉQUATIONS DE LA MÉTHODE DES PERTURBATIONS 565 


La probabilité image correspondant à ce terme fournit une contri- 
 bution : 


re PH n S . À S . 
si CRE LA GRENES 
a 1 æ'(Ma ; te)a’(m ; Ste) de 
où chaque «' du produit ConR et une sommation sur les états intermé- 
diaires | p1 > du système matériel. Si l’on isole les termes relatifs aux 


états identiques du système dans chaque à’ la sommation se dédouble 


en : 
\Y D Y Y 
AIR LE La > 
IP> 1?,> 1P,> Im> ID>AIP> 


la première sommation conduit à une double densité de probabilité : 


LUN ES DE 
a <a ES [es — (es, FH Apenre 2 


Im Ur (iin)in>e [mL Ur fé) 1m > 6 
Re IT NE) Ne yrtne, A e Ge 
| 1n> [es = Ep, [CR DT EE? (e, [et 


où l’on a posé : 


HU —E— x, EE — Vy — Vase 


L'image de l'expression asymptotique est obtenue en faisant s petit. 
On peut alors se limiter au voisinage de la conservation de l’é énergie. 
La sommation sur les états continus d’énergie des particules émises 

«conduit à effectuer une sommation sur les variables continues e, et & 
et à introduire la fonction o densité des états d'énergie de ces particules. 
* On obtient alors : 


Il( po; Try Te, 5 s) = DUT Tr, Pis Tr, 5 s) 


[m> 


. om | Cm | Uynl— ep,) | Pi >> |'olgr,s Ep, —€p,) 
| II(p2, Tr, > Pis Tr, s) = — 5 Apieps, + 0] 

e 2T [ << M | We ip.) | Po > Pe(gx,, Ep, ÊTE &p,) I . 
re douleur lb 


| Les paramètres q caractérisent les états des particules 6 émises. 
On obtient une forme de probabilité traduisant l'émission successive 


| de deux particules dans des états : 
[>= Tr, En —P> et [kr] gr Ep, Ep, 3 


les constantes de décroissance des états successifs du système matériel 
: étant les quantités À, (e,,, + 0) (i — 0, 1, 2) et les constantes de crois- 


"Lan 
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sance relatives aux transitions | po>-> | pa > et | Ps > —+ | p2 > étant 


respectivement : 

27T | < mi | Uir(— 1ep,) Po > Po,» Ep, i €) 
et : 

27 | LM: | = 1e pr lo(ges ©, =} 


L'émission simultanée des deux particules dans les états | ki > et 


| ke > est donnée par l’ensemble des termes restants. 
Posant : 


O(p»>; Tres rs Pos ©2s 1 € ; s) 
\ < ma | Ur(s — is) Im > <m | U(e ie) | Po > 


| € An EME pd 
Te Helene 
1P,> AE j 


+ <m | Uor(i— ie) | Po Sc 


2 


A S . . S 
IP>AIr> au (tin) +5 


+ <Mma | Unr(: +x) | Po > 


4 , , » . ‘ » 
où l’on a remplacé ve, par e—e, etv,, pars, — 6, ; l’émission simulta- 
née prend la forme : 


(pas ka, Ka, po; S) = AP PEER AE TE 
Les — eps(ess 5) + pt 
e 2 


d 


Si l’on appelle P(Qus Ve, > Gr vk,) la densité des états relative à 


l’ensemble des deux particules dans le voisinage des états | 4, >| k:>, 


la probabilité pour l'émission simultanée des deux particules est don- 


née par : 
(Pa; Gas Gao Pos = (7 ——"“#" © | 
[e — EpQlEs s)P ae [° “E PACE | ! 
—@ 2 
E4—— 00 Et —— [es SE Ep,(E2, s)}? + ES) 
2 


€ a 
[e == CAC s)F + L° + ApQ[E: "Te 
2 


<m | U(È+is) [rm > <m! | UE + à) mn 
D M ES RG TRES 


Û 


1 
ï 

| 
E. 

i 
‘4 
ê 
2 


RREe minor 
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As 57 . . ‘ . 
où. est l'énergie au repos de chaque particule émise. Les valeurs de € 
et :, qui fournissent une contribution non négligeable à l'intégrale sont 
voisines respectivement des énergies propres e, et «,, le second membre 
. ee ë : Ÿ À 
se réduit donc pour s voisin de zéro à : 


1 
[S + An lep, 5 + 0)]{s + (En, + 0) 


H(p», Jus rss Po; = 


| 
| 
J 


ep _ ETYe 
à nee) ù \ x É 
A Du E Lo Q(P2; Tres rs Pos Spas S1 Sp? 0) 


e(ge,s De ne ne ei)des. 


La quantité 2rQo peut alors s’interpréter comme la constante de crois- 
sance de l’état | p: > à partur de l’état | p, > lorsqu'il y a émission 
simultanée de deux particules dans des états | AD] que, —e > 
et | k>— | x,  — 2, >>. Cette quantité est une densité puisque les 
états d'énergie des particules émises forment un ensemble continu. 

La constante de croissance de l’état | p: > à partir de l'état | po > 
s'obtient en sommant sur toutes les possibilités des particules émises : 


Mpmp)= . À 27 fin *Qode. 


ÉD» b 
I dk, 7 | 7 


On obtient pour l’image de la probabilité une expression exprimant 
bien une croissance directe de l’état | p: > à partir de l’état | p, > par 
émission simultanée de deux particules. 


CONCLUSION 
* 
…_ La détermination des états quasi stationnaires montre que l’on doit 
associer à chaque fonction propre définissant un état une répartition 
d'énergie autour d’une valeur moyenne et non plus une énergie bien 
Douce comme dans le cas des états slationnaires. 
- Ces états dépendent du temps par l'intermédiaire d’une fonction qui 
tend asymptotiquement vers une exponentielle possédant un argument 
complexe, lorsque { + « . Cette quantité complexe provient du fait que 
lPéchange des particules du champ entre les constituants du système 
matériel introduit automatiquement un potentiel complexe-dont la partie 
imaginaire traduit la décroissance des états quasi stationnaires au cours 
du temps. 
“ La forme des probabilités que l’on trouve s'identifie asymptotique- 
ment pour { suffisamment grand, avec les expressions imposées par 
l'hypothèse de l’existence d'états quasi stationnaires, c’est-à-dire d’un 
énsemble de paramètres décrivant le système, constant pendant un cer- 
tain intervalle de temps. 


RU CES MICHEL FABRE DE LA RIPELLE 


LA ! ei ï F | \ + Fr, : 
: { , ; \ 


% propres orthonormées servant à les décrire. 

On en arrive à la conclusion que la mécanique quantique permet bie: a. 
de déctire l’évolution d’un système comme une suite de transitions 
nes entre états quasi stationnaires lorsque la vie moyenne de chaque état 
est suffisamment grande vis-à-vis du temps de réorganisation 
système. 
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F INTRODUCTION 

“ 

» Différentes méthodes permettent de déterminer les caractéristiques 
“des niveaux excités et la nature des transitions y. Parmi celles-ci la 
“conversion interne et les corrélations angulaires sont particulièrement 
tutiles. Ces deux méthodes permettent en général d'atteindre directement 
“les propriétés des niveaux et ceux des rayonnements de désexcitation 
\sans faire intervenir la structure du noyau. 

» Au contraire les probabilités de transition y, tout en étant liées forte- 
ment à la multipolarité des rayonnements, dépendent des éléments de 
“matrice nucléaire. 

Si l’on désire obtenir des informations sur la structure nucléaire, 
étude des probabilités de transition y présente un intérêt certain, dans 
| (4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
“10 avril 1957 devant la commission d'examen. 
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la mesure toutefois où il est possible d'effectuer des confrontations pré- Î 
cises avec la théorie. ri} 
Les récents progrès théoriques des modèles nucléaires, en particulier . 
le modèle de Bohr et Mottelson, l’utilisation de calculatrices électro- 
niques en physique nucléaire théorique apportent des informations 
précises sur la structure des noyaux (calcul des fonctions d'ondes des” 
niveaux et des moments multipolaires). : 
L'étude des probabilités de transition ÿ permet ainsi d'éprouver la 
validité des représentations actuelles des modèles nucléaires. | 
Notre travail expérimental porte sur l'étude des transitions dipolaires* 
électriques dans les noyaux déformés de ‘Lu, ‘THf, ?#Ra et UX: ets 
sur lestransitions dipolaires magnétiques dans le ‘#Cs et UX:. L’exposés 
de la méthode de mesure des périodes des niveaux excités, la descrip- 
tion de l’appareillage de coïncidences rapides et les résultats obtenus, « 
font l’objet des chapitres IT, III et IV. | 
Il nous a semblé utile de rassembler les résultats expérimentaux 
connus actuellement sur les transitions dipolaires électriques dans les” 
noyaux impairs. Cette confrontation n’a pas encore été entreprise 4 
systématiquement. 
Le chapitre premier résume les principaux points théoriques relative-" 
ment aux probabilités de transition et aux modèles nucléaires. le 


+ 
t# 
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: 


* 


+ 


tee Ce 
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Généralités sur les probabilités de transition y. 


| 
I. — Les probabilités de transition . 


émis on mat AE bé on “<a 


À 


Le calcul des probabilités de transition montre (55) (71) (85) que ! 
celles-ci dépendent non seulement de la multipolarité et de l'énergie de 
la transition, mais aussi de la structure détaillée du noyau émetteur. 


19 PRINCIPE DU CALCUL. — Weisskopf considère le champ électro= | 
magnétique émis par une distribution de charges et de courants qui. 
varie avec le temps. La radiation émise est caractérisée par le moment 
angulaire L porté par chaque quantum d'énergie Av. On peut exprimer 
d’une manière classique l'énergie électromagnétique U(L) émise par. 
unité de temps. La probabilité d'émission y (nombre de photons fu 1 
émis par unité de temps) sera alors P(L) — cn k 
On peut considérer séparément l'énergie des ondes électriques (E) 
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et magnétiques (M); on obtient ainsi les probabilités de transition 
électrique ou magnétique : 


8r + L- w\2L+1 À 
(1) P(L) — hi marie ) (Qru ou M; y fs 


où Qu et M sont les moments multipolaires électriques et magné- 
tiques d'ordre LM. Les moments sont liés aux densités de charges et de 
courants du système émetteur (15). 
En réalité la source de radiation est un système quantique plutôt 
- qu’une distribution classique de courants et de charges. Pour traiter le 
problème dans ce cas, on peut utiliser la formule de la probabilité de 
transition par unité de temps, donnée par la théorie des perturbations : 


: F dN 
(2) Por SI PSE 
où H' est l’hamiltonien d'interaction dans la transition considérée qui 


» s'effectue entre les états initial et final du noyau donnés par les fonc- 


LEE. aN 2 »/ . 
tions d'ondes Ÿ; et },; 7 étant le nombre d'états finals possibles par 
unité d'intervalle d'énergie. 

En considérant toujours l’émission de la radiation de nature 5 (E ou M), 
de moment angulaire L et d'énergie 4 on obtient la probabilité de 
transition : 

F 87 LH: w\2L+1 

(3) PL) = Ferme () Be), 
4 terme BL) est la probabilité réduite de transition. C’est le seul 
_terme de l’équation qui dépend des détails de la structure nucléaire. 


A B(L)= [<< Pont, f 


< Ÿ | D 1éPA | >= Qi et <Yr | Mu WM>—=Min 


“ sont les moments multipolaires électriques et magnétiques du système 


quantique. Les JM’, sont les opérateurs multipolaires qui sont liés à 
V’hamiltonien na H” (67). 

“ Pour avoir une estimation des moments multipolaires, et ainsi des 
EE habilités de transition, il est nécessaire d’adopter un modèle 
ucléaire. Inversement la connaissance des probabilités de transition 
‘apportera des renseignements sur la structure nucléaire. 


” 20 Formuce DE Weissxopr. — Elle est obtenue en partant du modèle 
de la particule indépendante. On considère la transition dans laquelle 
un seul proton change d'état. Le proton se meut dans un potentiel 


central dû aux autres nucléons. Lesopérateurs multipolaires M7, sont 
ceux d’un simple pion (55) et on prend pour fonction d'ondes Ÿ; et 4; 


4 4 
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celles du proton dans les états ? et f. On obtient les formules sui-f 

vantes (55) : | 

| SALE} BOF 13 21 102,8 02 

P,. (L) — Li(aL +1) Le +) .-a(en 10 cm) . RU e 

et : | 

A ___ o,sg{L+r1 fn. \2LH1 ,,_, 4 SM: ! 

, @) PL) = PE (er) À -107.S.Myr H 

avec la règle de sélection : +4 

L>|4—{]. $ 

Mw= | x | sera appelé le moment magnétique dipolaire « ordinaire » : 
de la transition. | 

S est le facteur statistique (55). | 


En prenant un potentiel constant à l'intérieur du noyau sphérique. 
(ra) et nul à l'extérieur on a les formules condensées suivantes 


calculées par Moszkowski avec ue — 2,79 magnétons nucléaires, H 

a — 1,45.10—1%A1$ cm et E, en MeV : 

2 Pia — 1,5. 104, A%5,E°.S P{2) = 1,6.10*.A#S.E,.S 4 

Ce Pau) = 2,8.101%.E,.S Po = 1,2.108.A%8.E°.S 
3° CONFRONTATION AVEC L'EXPÉRIENCE. — (xoldhaber et Sunyar (34) 


. ont confronté les résultats théoriques et expérimentaux sur les vies 
moyennes de transitions isomériques. D’une manière générale les tran- 
sitions observées (E, ... E;; M,... M;) ont des probabilités égales 
(à un certain facteur près Z 10), ou inférieures à celles obtenues par les 
formules précédentes. x 

Parmi les transitions qui présentent une certaine régularité, les M, 
sont en bon accord avec la formule de Weisskopf. Les transitions E; 
sont 10° à 10° fois plus lentes que ne l'indique la formule (5) Un groupe 
de transitions M, ont des probabilités (24) (35) de l’ordre de quel- 
ques 10° fois inférieures à P(M,) (5). Par contre un nombre important. 
de transitions E, dans les noyaux déformés ont des probabilités de 
l’ordre de 10° fois supérieures à P(E:) (5). Ces écarts aux formules de 
Weisskopf, s’interprètent actuellement soit en apportant des corrections 
dans le cadre du modèle des couches (transitions M,), soit en considérant. 
le modèle collectif des noyaux (transitions E, et E;). 


IL. — Transitions M, interdites. Û 


La formule (4) qui donne la probabilité M, est valable si L>|4; — l,|. 
Les transitions M; qui s’effectuent entre des niveaux qui présentent 
un Â/— > sont interdites. On observe néanmoins ces transitions avec 
une probabilité beaucoup plus faible que dans le cas A—0. On peut 

- donner une double explication de la présence de telles transitions inter- 
pites M;. Considérons la formule (2). Si l’hamiltonien d'interaction H’ 
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est celui de la formule de Weisskopf (opérateur dipôle magnétique 
ordinaire), pour trouver une probabilité non nulle, on doit admettre 
que les fonctions d’ondes 4, {A/;,— 2) ne sont pas les seules présentes. 
IL doit y avoir en plus des fonctions d'ondes de configurations pour 
lesquelles on a A/ — o (66) (83). Au contraire si on admet que le modèle 
en couches s'applique avec des 4; pures, il faut modifier H’ on ajoute 
alors à l'opérateur dipolaire « ordinaire » des termes d'interactions qui 
traduisent la non-additivité des moments des nucléons (14) (65) (68). 
On obtient ainsi un terme additionnel non nul pour la probabilité de 
transition. 


II. — Le modèle collectif. Transitions E « rapides » et E;. 


Dans le modèle en couches, on suppose que les nucléons se meuvent 
dans un champ moyen dû à l’action de tous les autres nucléons; ce 
champ étant isotrope et statique. Les mouvements des nucléonset celui 
de la surface sphérique d'équilibre sont sensiblement indépendants 
(couplage faible). Lorsque le nombre des particules en dehors des 
couches magiques augmente, le noyau se déforme. Le couplage entre 
les mouvements des nucléons individuels et les mouvements collectifs 
augmente. Si on est dans la situation du couplage fort (16) (grande 
déformation), la surface nucléaire (ellipsoïdale en général), qui a atteint 
un état d'équilibre, présente une certaine stabilité dans son orientation. 
On peut alors, comme le montre l'expérience, et par analogie avec les 
molécules, considérer séparément trois mouvements auxquels corres- 
pondent trois types d’excitation du noyau : 

» — Le mouvement intrinsèque des nucléons dans le champ déformé, 
supposé fixe, du noyau (niveaux de particules, courbes de Nilsson) ; 

… — et les deux mouvements collectifs de rotation (niveaux de rotation) 
êt de vibration (niveaux de vibration), qui n’affectent pas la structure 
intrinsèque des nucléons. 

… Dans le cas où le noyau déformé a un axe de symétrie, le vecteur 


Fe: - 7 : 
moment angulaire total y des particules a un mouvement de précession 
rapide autour de l’axe de symétrie; sa projection Q sur cet axe reste 


à ee : 
constante. Le moment angulaire nucléaire total 1 défini par ses projec- 
; + 

ions M sur un axe fixe et K sur l’axe de symétrie est la somme de y et 


É 2 
du moment angulaire collectif de rotation R. LES 
d. Chaque « niveau de particule » est caractérisé par la projection Q 


—+ 
de j. Dans l’état fondamental où R—0 , Q=K=I. Lorsque Ro 
apparaissent les niveaux de rotation de la famille K—Q—T (ils ont la 
même parité que le fondamental). 

À 


jo NIVEAUX DE ROTATIONS. TRANSITIONS E2 ET Mi + E:. — Dans les 
noyaux parr-pair, — Le spin du niveau fondamental est I, — 0. Les 


AE 
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niveaux de rotation ont les spins 1 = 2, 4, 6, ... Le:premies 
» Le 2 Q , s 

niveau | — 2+ se désexcite par émission d'un rayonnement Es 


pur. C’est un « E: de rotation » qui a une probabilité de l’ordre de 
100 fois plus élevée que celle d’un E; de simple particule (formule de 
Weisskopf) et ceci à cause du grand moment quadrupolaire Q des 
noyaux déformés. 


Dans les noyaux impairs.— Les niveaux de rotation qui appar= 
tiennent au niveau de particule Q—K—ÎI, ont les spins 1e Lo + 1; 
1,+2 ... (cas où Q £ 1/2) et toujours la même parité que le fonda- 
mental. Le niveau 1, + 1 peut se désexciter par émission de rayonnes 
ments M, et E:. Bohr et Mottelson (16) ont calculé les probabilités de 
transition M, et KE, de ces niveaux. On peut voir qu’il est possible 
d'obtenir des rayonnements fortement mélangés M; + E,. Ceci caracté= 
rise la désexcitation des niveaux de rotation. 


20 NIVEAUX DE PARTICULE DANS UN CHAMP DÉFORMÉ FIXE. — Dans 
l’approximation du couplage fort, les niveaux d'énergie des particules 
(qui correspondent aux niveaux du modèle de Jensen-Mayer) sont 
obtenus en considérant le mouvement d’une particule dans le champ 
déformé du noyau, qu’on suppose fixe (ou très lentement variable). 


Nilsson (57) prend pour hamiltonien H de la simple particule l& 


> — > ; 
valeur H—H, + C./.s + D? où H, est séparable en deux termes; 


l’un À, présentant la symétrie sphérique et l’autre H; proportionnel au 


facteur de déformation 5, le terme en Te représente le couplage spin 
orbite habituel, le terme en /? est une correction au potentiel d’oscilla= 
teur utilisé (il abaisse les états de grand moment angulaire). Pour la 
déformation à — o il doit retrouver les niveaux du modèle en couches: 
Nilsson ajuste C et D pour obtenir les niveaux proposés par Klinken: 
berg (43). k 

Cas des dipôles électriques E;. — Dans le modèle en couches, là 
parité est la même pour toutes les orbites d’une couche donnée, saut 
éventuellement pour les couches 4 (pair) et 5 (impair) où sont présentes 
les orbites A4,2 (impair) et lisye (pair) ; mais dans ce cas les moments 
angulaires diffèrent d'au moins 2. Les niveaux nucléaires de faible 
énergie appartenant à une même couche, on n’observera donc pas sn ES 
ces niveaux de transitions F4. 

Dans le modèle de Nilsson, dans l’état de déformation à, lé 
orbites Aie et dise donnent plusieurs niveaux avec : | 


l 

SP 11/2—,9/2—., +. 1/2 et 00 = 18/3 L, ra ma EeS . 
Ainsi les moments angulaires entre deux niveaux de parité opposé 
situés dans une même couche, peuvent avoir une différence inférieur 
à 2 et les transitions E; de faible énergie deviennent possible (ca 
du ‘’5Lu et de THf). 


Le calcul des probabilités de transition s'effectue à l’aide de Be for 
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” » 
mule (3), à condition de prendre les fonctions d'ondes du mouvement 
intrinsèque des nucléons dans les deux états (4, f) (fonctions d’ondes 
de Nilsson). 


3° RAPPORTS D'EMBRANCBEMENT. — Alaga et autres (2) ont calculé le 
rapport d'embranchement des transitions (L) partant d’un niveau de 
particule (QG; —K;—I;) vers deux niveaux (jet /’) d’une même famille 
de rotation (K;). Ils obtiennent pour les rapports des probabilités 
réduites B,, de transition : 


(6) Bob, >) CHLRE— Ki] HUIKrS>* 
BL, Li > 19) CILKKr— Ki | LLipKr >?” 


< | > étant les coefficients de Clebsch-Gordan. Cette formule est 
valable dans l’approximation du couplage fort, lorsque les mouvements 
des nucléons et de rotation sont séparés, c’est-à-dire lorsque la fonction, 
d'onde est : 


= Yauciéon : Protation- 


; 


3 
| IV. — Détermination des probabilités partielles Y. 
» :) Le niveau nucléaire se désexcite par émission d’un seul räayon- 
É - CPE . . . * 
nement de multipolarité unique et de coefficient de conversion &. On 
mesure expérimentalement la période T;; du niveau. La probabilité de 
ransition y sera : | 

74 és: I 0,7 

; ] Free . at +a 

je 2) Le rayonnement de désexcitation est un mélange E+M. On 
peut déterminer les probabilités partielles y. EetM. 

“ Soit «; le coefficient de conversion dans la couche j obtenu expéri- 
mentalement. Casimir (19)a montré que le rapport des intensités y nom 
sonvertis des termes purs E et M est : 

YE __ @0ÿ — M 


M GEj — 0 | 


ns img 


zu, et ay; sont les coefficients de conversion théoriques, dans la couche y 
des rayonnements M et E. On obtient alors les probabilités partielles y, 
; et M par les relations : 


€ 0,7 

: PM) => = ———"? ——. 
) | ñ tie Tu -a)( ch =) 
a: d M 


| Piétant le coefficient de conversion total du rayonnement mélangé 
sonsidéré (Application de cette formule aux rayonnements E; + M:, 


hap. V). 
Ann. de Phys., 13° série, t. 8 (Juillet-Août 1958). 37 
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CHAPITRE Il 


Mesure des périodes 
par la méthode des coïncidences retardées. 


I. — Principe de la méthode. 


Nous avons deux détecteurs à scintillations reliés à un circuit de 
coïncidences dans lequel on peut introduire des retards. Les deux détecæ 
teurs reçoivent des rayonnements d'énergie déterminée. 

19 CAS DE DEUX RAYONNEMENTS ÉMIS SIMULTANÉMENT PAR LA SOURCE S: 
— Les deux rayonnements d'énergie E, et E, donnent à la sortie d'un 
ensemble cristal scintillateur-phototube (PM) deux impulsions qui prés 
sentent une certaine largeur. Ces impulsions qui peuvent être volontaiz 
rement retardées, actionnent le système de coïncidence qui délivre où 
non une impulsion. On trace la courbe du nombre de coïncidences, pen= 
dant un temps donné, en fonction des retards introduits dans les deux 
voies. Cette courbe est appelée « courbe de résolution » de l'appareil. 

Dans certaines conditions (paragraphe III) la largeur à demi-haus 
teur de la courbe de résolution donne le « temps de résolution » du 
circuit (21). | 


2° LES DEUX RAYONNEMENTS NE SONT PAS ÉMIS SIMULTANÉMENT. — Sup 
posons que le niveau E, se désexcite avec une période T,;:. La courbè 
de résolution obtenue toujours en portant le nombre des coïncidences 
en fonction des retards (a, b)a une position et une forme différentes 
de celle tracée dans le cas où les mêmes rayonnements E, et EF; sont 
émis simultanément. + 

D’après Newton et Bay (5) (56), on peut atteindre la période T2 soit 
par l'étude directe de la nouvelle courbe de résolution (en particulier 
de la pente d’une des branches de la courbe), soit en déterminant la 
distance des centres de gravité des deux courbes (paragraphe III). : 


h 
1° 0 
Il. — Conditions limites d’utilisation du système de coïncidence. w 


i 4 

On atteint, ainsi, les périodes d'états excités par la mesure de le 
pente d’une des branches de la courbe de résolution (tracée dans le ca 
_où la période existe). Nous serons dans les meilleures conditions poui 
effectuer la mesure (ou pour mesurer des périodes très courtes), si le: 
pentes de la courbe « sans période » (T;: — o) sont infinies ; c’est-à-dir 
si la courbe de résolution est un rectangle. On se rapproche d’autan 
plus de cette forme que les fluctuations d'apparition des impulsion 


+ ae de pdt A 7% 
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correspondant aux rayonnements étudiés sont faibles. Ces fluctuations 
sont essentiellement de deux types. 


1° Fcucruarions pe Posr er Scrirr (62). — Soit T la vie moyenne de 
la fluorescence du cristal scintillateur utilisé, et R le nombre de photo- 
électrons créés à la photocathode du PM, par un rayonnement qui perd 
une énergie E dans le cristal. D’après Post et Schiff, la fluctuation du 
temps d'apparition du Qi% photoélectron à la photocathode du PM est : 


9 TL PEN . 
DE EVO si Q<R 
le temps moyen d'apparition du Qi photoélectron étant : 
= 20 
= À j'à 


Le nombre R dépend de l’énergie E, du coefficient C; de conversion 
énergie perdue E — nombre de photons lumineux créés dans le cristal, 
de la collection de ces photons lumineux vers le PM, et de la sensibilité 
.photoélectrique de la photocathode du PM (coefficient de conversion Cr 
des photons lumineux en électrons). Posons R— k.E (E en keV), k est: 
le nombre de photoélectrons créés par keV d’énergie perdue dans le 

beristal. On a alors : 
| T.VO 
* LE 
Il est nécessaire que cette fluctuation soit minimum. Pour un rayon- 
"nement d'énergie E et un cristal scintillateur (T) donnés ce sera le cas 
SI : 


M 1) Q—:1, c'est-à-dire si on travaille avec le premier photoélectron : 
bet si : 
” 2) k est maximum on utilisera un cristal ayant un bon coefficient C£ 
“et un PM dont la photocathode est très sensible (C,, maximum). 


29 FLUCTUATION DU TEMPS DE TRANSIT DU PM. — Par le processus de 
“multiplication des électrons sur les dynodes, on obtient à l’anode du PM 
un flot d'électrons qui donnent une impulsion. Tous les électrons ne 
«mettent pas le même temps pour traverser le PM. Il ÿ a une fluctuation 
“du temps de transit, soit A;. Ce 4/; dépend du type de PM utilisé, de la 
‘haute tension appliquée entre les dynodes. et de la surface utile de la 
“photocathode. On agit en général sur les deux premières conditions 
pour réduire Af, (voir application, chap. II, paragraphe 1). 

x 


“ III. — Mesure des périodes. Calcul des courbes de résolution (26). 


On désire calculer la forme exacte des courbes de résolution, avec et. 
sans période, d’un système de coïncidence ayant un temps de résolu-. 
tion 27— 246, pour des rayonnements d'énergie E, et E,, et des détec- 


yo Lnitté ds AG 
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teurs (cristal + PM) de paramètres T, k, At. La comparaison et l'étude” 
de ces courbes donnent les conditions dans lesquelles peuvent s’effectuerw 
la mesure des périodes des niveaux nucléaires. On peut également à 
l’aide de ces courbes déterminer certaines grandeurs qui interviennent, 
dans les circuits de coïncidences (k, Af;, rendements de coïncidence, 
pente des branches des courbes de résolution). S 


19 COURBES DE RÉSOLUTION ( INSTANTANÉES » (Ty —0). — A) On 
néglige la fluctuation du temps de transit (At;—0). — Soit deux. 
rayonnements d'énergie E, et E;. Les probabilités d'apparition dus 
premier photoélectron au temps é sont données par la formule de Post 
et Schif : À 


t 


t 
-é Ta et PE Tg 


nor 
TS 


P,(#) 
_ avec : 
T{cristal 
Le = Ee | 

(Tas : vie moyenne de la fluorescence rapportée à un photoélectron). 

Soit 2Af le temps de résolution du circuit de coïncidence (la possibi-# 
lité d'obtenir un Af donné, dépend dela largeur des impulsions formées” 
et du circuit de coïncidence). Il y a coïncidence quand le temps qu 
sépare les deux impulsions a et b est At. 

On cherche la probabilité-totale de coïncidence lorsqu'on retarde de“ 
{, une voie par rapport à l’autre (nombre des impulsions de coïncidence“ 
avec un retard #,) (26). Cette probabilité sera dans les trois domaines « 


) in+-At in—At è 
— 00 t, << — At Pb, M) = pr [. TER | | | 
bat 30 

AK tn <At P(£,, M)—=1— Ti Te Ts, e 71% 
: —{n+At —t1n—At | à 

At<t <oœ Pie Or É Ron re dk 4 


On peut représenter la courbe de résolution P(4,, At) à l’aide d’expo s 
Re et d’un rectangle de côté 2Af et de hauteur r (figure 3 ave : 
== 0). 
On peut voir que le centre de gravité G de la surface de la courbe de” 
résolution P(£, AëË) n’est pas toujours situé sur l’axe du rectangle. S 
position (Ts, par rapport à O) dépend de T4 et T, (c’est-à-dire de l’éner- 
gie des rayonnements 4, b). On montre que T; — [T,—T, |. L 
B) Action de la fluctuation du temps de transit (Aëy). — Il fai 
adopter une courbe de fluctuation. Pour faciliter les calculs nous avons. 
utilisé un rectangle de largeur Af, (la courbe exacte doit se rapprocher 
d’un triangle ou d’une courbe de Gauss). Au niveau de la coïncidence,» 
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“ 


_la fluctuation sera la composition de deux rectargles de largeur Af,, soit 
un triangle de largeur à demi-hauteur égale à Af,, que nous représen- 
- terons par T(é,, Af,;). Pour obtenir la courbe de résolution qui doit être 
comparée à la courbe expérimentale, il faut effectuer le produit de 
- composition du triangle T(£,, Af;) avec la courbe P(#,, Af) décomposée 
en rectangle et en exponentielles. 
Action de T(£,, fs) sur un rectangle. 
* On obtient deux arcs inversés de parabole (fig. 1 (a)), dont les équa- 
» tions par rapport à {,— o sont : 


72 négatif : 


| t, positif : 


Fig. 1 a. 


Action de T(£,, Af;) sur une exponentielle : C.e T. On doit consi- 
» dérer trois domaines (fig. 1 (b)). 
> On obtient les équations suivantes : 


l tn RESTE ni D 
ENT ME EN Le 7 à in \ - 
(1) —A4 <<, <Lo R—C.e EC te. T ae (rt) ] 


A 
É FR NUE Lt 
(2) oG SA ce [A (et +e T +5 (:#)] 
Ê ln At Ar tn 
(3) ZA, pce TEleT Hem En de 


‘On recompose alors graphiquement ces différentes. fonctions pour 
obtenir P(é,, At, At;) qui est la « courbe de résolution instantanée avec 


fluctuation » . À 


_24t pour atteindre un rendement de 99 p. 100, alors Afesure — At. 


» dé - Aero a 


1 
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Nous allons envisager trois cas : 


Les rayonnements a et b sont très énergiques. = Tset T, sont, 
telles que pour le plus faible retard {, introduit sur l’une des voies : | | 
e—"/Tas = o (cas des y de 510 keV du Na’, avec INa(Tl}). Les exponen-" 
tielles étant nulles, la courbe P(#,, Aë) se réduit à un rectangle de lar-. 
geur 2Af. La courbe P(£,, Af, Af,) obtenue alorsen faisant agir T(£,, At)" 
sur ce rectangle est représentée figure 2. “ ‘4 

C’est la courbe de résolution limite obtenue avec un circuit ouvert 
à »Af et un PM ayant une fluctuation Af. Si A4 > At; la largeur à demi- 

; hauteur est égale à 24f : « temps de résolu-" 
tion du circuit de coïncidence ». On peut, 
constater que les branches des courbes de 
résolution tracées à divers A restent toujours 
parallèles ; c’est ce que montre l'expérience 
(voir chap. IIT « Résultats »). | 

On peut dans certaines conditions déduire 
la fluctuation Af, de l’analyse de la courbe# 
P(é,, At, At,). En effet si : É | 

— Af— At}, la largeur à demi-hauteur est 244 — 2Af;et le rendement # 
de coïncidence est juste égal à 1. En pratique il suffira de faire varier 
— 2Af— Al;, on peut voir que le rendement tombe à 75 p. 100 et ES 


largeur de la courbe de résolution mesurée toujours à 50 p. 100 du 


nombre total de coïncidences est égale à Af,. d 
Tracées sur papier logarithmique, les branches de la courbe figure 2 
peuvent être confondues avec des droites. On peut faire correspondre 


aux pentes P de ces droites une période fictive P,; — L2. (+ 5). : 


Les rayonnements a et bont des « périodes d'apparition » COMpPa- 
rables à Pis. — On appelle « période d’apparition » les quantités 


E ne ee À 
Mie Lait, LS Res ©t Te; =; Fes °Ù T est la vie moyenne de 


_ la fluorescence du cristal. On doit alors tenir compte des exponen-* 


tielles (a et b) dans la courbe de résolution P(4,, Af, A4,). \ à 
D'une manière générale, si on admet que la fluctuation Af, est repré- | 
sentée par un rectangle, après le retard #, — Af + At; on obtient l'expo-* 
nentielle pure e-/" ou e-#Ta (fig. 3 et 1 (b)). Tracées sur papier, 
logarithmique, ces exponentielles donnent des droites et des pentes de. 
ces droites on tire T, et T;. | ; 
Dans les cas où T,:, et Tip, sont de l’ordre de P, 2, après Af + 4f;le 
nombre de coïncidences est très faible aussi les droites obtenues sont. 
tracées à l’aide de points situés dans le domaine A + 44,. Les périodes 
tirées des pentes de ces droites (t1}, et ti») sont alors supérieures aux 


« périodes d'apparition » calculées à partir de la formule de Post et 
Schiff (Tia et T,,25) (77). 


ti AE: } A) 1 1 
V * \ 
l 
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* Les rayonnements a et b sont de J'aible énergie (Tiss > Pipe). — 
Après le retard £, — Af + Af; on obtient les exponentielles pures e—t/Ta, 
et le nombre de coïncidences est encore important. On peut mesurer 
dans ces conditions. T, et T; avec une bonne précision et par suite 


ke et k, et vérifier qu’on travaille bien avec le premier photo- 
électron (chap. HI, Résultats ‘°2Rh). 


20 COURBES DE RÉSOLUTION AVEC PÉRIODE. — Nous admettons que le 
niveau E, a une période T,:, (vie moyenne T ). Pourle rayonnementE, 
on a toujours pour probabilité d'apparition du premier photoélectron 


170 e-‘/Ta. Pour le rayonnement .b, la nouvelle probabilité 
a 


s'obtient en effectuant le produit de composition de deux probabilités : 
celle qu’a le rayonnement b d’être émis à un temps #’ après le rayonne- 
ment a à cause de la vie moyenne T; du niveau excité soit : 


€ 
_ a—"/T 
ae 20 


et lle de Post et Schiff : 
I 
ue 


P;(#) 


ir 
ee», 


“on trouve : 


4 


t t 
È SANS Er 
P;x(£) TAC fs Tr—e %l]. } 


“ On calcule alors comme précédemment la « courbe de résolution sans 
fluctuation » P(£,, At) à partir de ces deux lois de probabilité P,(#) et 
P,.(#). Les formules montrent (26) qu’on peut encore décomposer P(#,, A) 
en rectangle (2Af) et exponentielles (fig. 3, cas T:=>T;). 

a 

TNT ET y) 


retard b 


FA 
GES LES 
APE AT 


1: 
f TT DE TEe) 


2 
XL HS tas 1 
TT, Ts) 


Fig. 3. 


! 


ee à 
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En appliquant sur toutes les fonctions représentées figure 3 la fluctua= 
tion-triangulaire. T(4,,.4f,) on obtient la « courbe de résolution avec 
fluctuations.et avec période ». + 

Envisageons deux cas : 
La période du niveau best Tips >> 2%28. — ja eSt comme nous. 
l'avons vu la période tirée de la pente (côté b) de la courbe de résolution: 
instantanée (a, b) (t5» pouvant d’ailleurs, suivant l’énergie E,, être 
égale à P,y ou Tiyao). | 
:'Lorsqu'on retarde le rayonnement, a (fige 340 rapidement 
l’exponentiellee-"/T+ devient prépondérante. Tracée sur papier logarith+ 
mique elle donne une droite. On détermine alors la période T,}:, dus 
niveau E;. 

La période du niveau b est Tipz < 251725. — Dans ce cas la droite 
sur laquelle on désire faire la mesure de la période ne provient pass 
uniquement de l’exponentielle pure e—“/*r. Il intervient e—‘/?» et mêmes 
dans certains cas la parabole due à Af,. Nous obtenons alors une périodes 
expérimentale supérieure à la période vraie T,, (cas de UX>, chap. IV}4 

On utilise alors pour mesurer T, une propriété générale des courbess 
de résolution : les deux courbes de résolution sans et avec période T,x,%# 
sont décalées l’une par rapport à l’autre ; la distance des deux centres” 
de gravité des deux surfaces limitées par les deux courbes est égale 
à T, (vie moyenne du niveau excité) (5) (26). H 

Pour effectuer pratiquement la mesure, il faut que les deux courbes* 
de résolution avec et sans période, tracées avec des rayonnements de“ 
même énergie E, et E;, aient la même surface S — 2Af.N, (N. est les 
nombre total de coïncidences compte tenu des angles solides, des effi-* 
cacités et de la proportion de rayonnément mesurée dans les canaux de” 
discrimination). 4 


: 
“ 
: 
à 
: 


IV. — Emploi des cristaux scintillateurs INa(TI) (27). 


# 


Nos mesures portent principalement sur des rayonnements y d'énergie 
supérieure à 50 keV. Pour ces rayonnements, l'efficacité photoélec-: 


 trique des cristaux organiques utilisés jusqu'ici (1) pour la mesure des: 


périvdes est nulle et l'efficacité de détection Compton est au maximum. 
de 50 p. 100 (cristaux de 4 cm d’épaisseur). On ne peut donc pas dans’ 


r 
(La première utilisation des cristaux scintillateurs INa(Tl) en coïnci- 
dence rapide, avant nos propres résultats a été faite par MeGowan. Phys. 


Rien, 1954, 93, 163 et 471: Et utilise les cinq premiers photoélectrons. Le 
détail de son appareillage n’a pas été publié. 
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un schéma complexe définir exactement le rayonnement sur lequel 

porte la mesure, et ensuite la faible efficacité de détection rend encore 
-plus longue avec tous les inconvénients que cela comporte, les mesures 
sur les rayonnements peu intenses. 

Nous avons donc utilisé des cristaux INa(Tl). Leur inconvénient est 
que la vie moyenne de la fluorescence (T — 2,5. 10° sec) est supérieure 
d'un facteur 10 ou plus à celle des scintillateurs organiques (anthra- 
cène, stilbène...). Ceci augmente d'autant les fluctuations sur-les temps 
d'apparition. On rattrape en partie cet inconvénient par le fait que X 
{nombre de photoélectrons par keV) est plus grand dans INa(Tl). En 
effet l'efficacité de conversion de l'énergie E en photons lumineux 
est Cr 8,4 p. 100 pour INa(Tl) tandis qu'elle est de 4 p. 100 pour 
l’anthracène et 2,4 p. 100 pour le stilbène (13). 

On peut remarquer que des mesures récentes effectuées sur des cris- 
taux INa sans TI refroidis montrent que vers 100° K (75) T & 3.10 sec 
et les avantages de INa(Tl) à température ordinaire sont conservés. 
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V. — Conclusion. Période limite mesurable. 


Nous avons utilisé, comme détecteurs, des scintillateurs INa(T) et des 

phototubes EMI 6262 à grand gain, pour lesquels la sensibilité de la 
“photocathode C,; + 35 A/Lumen et la fluctuation du temps de tran- 
sit Af;— 4,3.10—° sec. On travaille avec le premier photoélectron. 
Dans ces conditions le calcul des courbes de résolution montre : 


1°. qu’il est possible par les pentes de mesurer des périodes supé- 
‘rieures à 1,5.10-—° sec pour des rayonnements de l’ordre de 100 keV 
(cas du ‘’!Cs et ‘Lu et UX:2). On peut améliorer cette limite, en utili- 
“sant des phototubes qui possèdent de plus faibles Af, et une plus grande 
sensibilité de la photocathode C;s, que les EMT 626» ; 
20 par la méthode de déplacement du centre de gravité on n’est 
théoriquement pas limité dans la mesure des périodes ; le déplacement 
ne dépendant que de la vie moyenne T, (UX: et ‘’Hf). 
En pratique il faut : 


LIT RER: 


— avoir un corps de référence qui contienne les mêmes rayonnements 
en coïncidence instantanée que le corps étudié ; 
. — que la courbe de résolution garde une position constante dans le 
emps (bonne stabilité du système de coïncidence) ; 

— avoir une bonne statistique pour repérer exactement la courbe de 
ésolution et son centre de gravité ; 
. !_ travailler avec des canaux de discrimination d'énergie aussi étroits 


que possible. 


584 HAMLET VARTAPETIAN 


1 
DR 


psp 


CHAPITRE III 


Description de l’appareillage utilisé. 


I. — Étude directe de l’ensemble cristal INa(Tl). Phototube. 


Nous allons déterminer le nombre de photoélectrons créés par keV 
d'énergie perdue dans le cristal (4) et donner la hauteur de l’impulsion 
d’anode du PM qui correspond au premier photoélectron qui quitte laë 
photocathode. LA 


Les phototubes utilisés sont des EMI 6262. Ils présentent. sur less 
autres PM de type RCA, utilisés dans les coïncidences rapides, l’avan-" 
tage d’avoir un grand gain et un faible bruit de fond. Comme nous le 
verrons, il est possible avec ces PM d'obtenir l'impulsion due au pre 
mier photoélectron, à une hauteur appréciable sans avoir recours aux# 
«amplificateurs distribués » de grande bande passante. Leur inconvé-# 
nient est la fluctuation du temps de transit (Af;) qui est, bien qu’on les“ 
fasse fonctionner à une tension élevée (æ 2000 V) (ce qui doit, 
réduire Af,), supérieure d’un facteur 3 environ aux PM detype RCA. «# 
Pour avoir le gain en fonction de la tension appliquée sur le tube, ons 
utilise une courbe donnée par Birks (13) pour un PM EMI 6262 ayants 
un gain de 8.10% à 160 V par étage. On trace la même courbe maiss 
ramenée au gain maximum de 2.10° qui est celui de nos PM (valeur” 
donnée par le constructeur pour la tension de 160 V/étage). Cetté” 


courbe nous est utile pour calculer k, et la tension à laquelle apparaîts 
| le premier photoélectron. 


TAG 


 DÉTERMINATION DU NOMBRE DE PHOTOÉLECTRONS PAR KEV (X). —a) Prin- 
cipe. — On applique sur le PM une tension faible v pour ne pas avoirs 
de saturation avec le rayonnement étudié. On connaît le gain G,. Uni 
| photon d'énergie connue E donne un pic photoélectrique que l’on observ 
1 à l’anode du PM avec un oscillographe Tektronix 517 (balayage déclen2 
= ché 10 sec/cm). On mesure la hauteur Va, de l'impulsion qui corres 
714 pond au pic photoélectrique. On en déduit connaissant la relations 
entre Viax et le nombre de charges Q à l’anode et le gain du PM 4 
G, le nombre de photoélectrons g qui ont quitté la photocathode et 4 


A rats 


' . °7 . 
“HN proviennent de l’énergie E. 


b) Forme de l'impulsion V(t) à l’anode du photomultiplicateur 
CORRE Lorsqu'un rayonnement d’énergie E est absorbé dans le cristal, ik 
EAN donne naissance à une fluorescence dont la vie moyenne est T. Si No 
est le nombre de photons lumineux émis au total, à un temps é après! 
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l’arrivée du rayonnement, le nombre de photons émis par seconde n({é) 
suit la loi exponentielle : 


No —*+ ë w 
MESSE : avec N= |, n(t)dé. 
On peut de même admettre que le nombre d'électrons {(#) qui arrive 
par seconde à l’anode du PM suit la même loi : 
€ 
IL} - e ? 


où Q — nombre total de charges, Q — G, X q- 
* Dans l'expression de #{{) nous n’avons pas tenu compte de la fluctua- 


Q 
C 


Ve v= 09 V, 
Max. 


0,3 


] 
à 0,1 
3 


Res7* 

tion du temps de transit du PM. Un calcul rigoureux qui tient compte 
de cette fluctuation (courbe de Gauss) a été effectué (45). On peut voir 
que dans le cas INa(Tl) et avec Af,— 4,3. 10° sec, {(#) est sensiblement 
égale à & calculée (Pour des scintillateurs organiques ceci n’est plus 
exact). 

” Les électrons traversent le système RC d’anode (fig. 5), on obtient aux 
bornes de R une différence de potentiel V(#). On peut écrire : 


L: CET dv 

(2 = 7 PERS AE 

à RON ET NUS dé 

Pr 

d’où 

7% RC 

a Q OMS 5 
x, RS CL: FLAT: 
3 V() = kc Le e 

è der e 


On représente figure { un réseau de courbes V(é) pour diverses valeurs 


de. De l'équation qui donne V(é) on peut déduire une relation 


” 


js rar els 
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r % 
entre Vuax de l'impulsion et Q dans laquelle interviennent R et C. Pour, 
déduire O d’üne mesure de V,ax à l’oscillographe, il faut connaître 


RC et C. 


La mésure de la capacité parasite de l’anode donne : 


% 


Gé (der)-Tanil, 


c) Mesure du nombre de photoélectrons par keV (k). — On 
mesure Va des impulsions correspondant au pic photoélectrique des 
photons de 30 keV de capture dans le ‘Xe et de 660 keV (1*7Cs) lors= 

qu’on applique une tension v au phototube. On a dans le cas : Ë 


RC ré V max. C ie (max) 
y 241 T— Go16.10—%° 1 

Var en volts, et où g est le nombre total de photoélectrons qui quit=! 
tent la photocathode, pour une énergie E perdue dans le cristal. Avec 


SG ,1 Eo,2).10f, pour v — 1000! V, on trouve k 9 Ex +. pour 
: ; RC ce Es 
une série de mesures effectuée avec T — 28. Une autre série de mesu* 
: 

» RG 6 es. 0 : 

res effectuées avec 5 — où Conduit à la valeur k —2,5 + 1. 4 
On doit remarquer que ce résultat dépend essentiellement de la ali 
indiquée par le constructeur pour le gain à 2 4oo V du PM utilisé 
EMI 6262, Cyn — 39 pA/L. Gy0 — 2. 10°. Nous pouvons comparer cette 
valeur de k à celle trouvée par Borkowski et Clark (17) par une autre 
méthode, en utilisant des PM RCA 5 819, Ci — 60 yA/L. et aussi des 
cristaux INa(Tl). Ils indiquent la valeur k —5 + 1,2. Ramenées à uné 


même valeur C;; les. deux valeurs de X sont en bon accord. > 


Nous donnons au paragraphe « Résultats de ce chapitre HI » uné 
valeur plus précise de X qui correspond bien à celle indiquée ici, mais 
obtenue en partant des pentes des courbes de résolution tracées aveë 
des rayonnements de faible énergie dans le ‘2Rh (la méthode dé 
_ mesure a été exposée au chapitre IT) (k = 3,1 + 0,2). | è 

“4 

TENSION À LAQUELLE APPARAÎT LE PREMIER PHOTOÉLECTRON. — En pra= 

| tique l’anode du PM est connectée à la grille d’en* 

5 see trée d'un tube 6AH6G (fig. 5). La capacité parasite 
: globale devient C + C’. On obtient : À 


C+C'—=21.10 12 F, 4 


Soit C’—12 101? F pour la capacité d'entrée 
de la 6AH6 sur son support. On peut alors calculer 
la tension à laquelle apparaît sur la grille de la 
GAH6 un photoélectron qui quitte la photocathode, 


4 


3 
L 
f 
$ 
f 
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en supposant qu'il n’y ait pas de perte de charges due au système RC. 
Nous avons sur le PM une tension de 2 000 V : 


G=—="0" T0: 
et : 
# Q G2000 X 1,6.10—1° 
T 4 2 , - 
Vire a ga œ l,5 V. 


I À 


* Ainsi avec des PM EMI 6262, où le gain est élevé, on obtient direc- 
tement à une tension appréciable le premier photoélectron. 


II. — Circuit de coïncidences rapides. 


. Les conditions essentielles que doit remplir le circuit de coïncidences 
sont les suivantes : 


a) Les impulsions de coïncidence doivent toutes avoir la même 
forme, quelle que soit l'énergie du rayonnement détecté. Ceci évite : les 
variations du temps de résolution du circuit (ce qui se répercute sur la 
forme de la courbe de résolution) et les déplacements supplémentaires 
des courbes de résolution avec l’énergie des rayonnements. | 


… b) Le temps de résolution du circuit doit être de l’ordre de quel- 
qués 10° à quelques 10° sec. Ceci nécessite d’avoir des impulsions 
étroites, par conséquent des temps de montée courts pour les impulsions 
de coïncidence (temps de montée de l’ordre de 10% sec dans notre cas). 


+ c) On doit pouvoir faire varier d'une manière continue le temps de 
résolution du circuit sans changer la forme des impulsions (plage de 
variation de 5.10—° sec à 2,2. 107% sec). 


* d) Le bruit de fond des PM ne doit pas introduire un nombre 
important de coïacidences fortuites. | 


… e) On doit rattraper, si elle a lieu, l’atténuation due aux lignes à 
retard introduites dans les voies de coïncidence. 


… f) Le temps de résolution doit rester constant quelle que soit, dans 
une certaine limite, l'intensité des rayonnements détectés. Ceci néces- 
site de former une première fois les impulsions dès l’anode du PM. 


g) Le système de coïncidence doit être stable. C'est une des raisons 
our lesquelles nous avons préféré aux diodes un tube 6BNG6. Les, 
auffages et hautes tensions qui alimentent le système doivent être 


stabilisés. tes 
| Les systèmes de coïncidence à 10° sec existant dans la littérature 
jusqu’en 1954 fonctionnaient avec des impulsions provenant de scintil- 
läteurs rapides organiques, la coïncidence proprement dite étant effec- 


tuée soit sur ligne à retard plus une sélection par diode (11), soit sur 
“E 


HSE a 
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un système à diodes (6) (25) (47). Dans tous ces cas les impulsions. 
formées de coïncidence ne dépassaient pas 0,3 V. 4 

Ne disposant pas de diodes ayant les caractéristiques et la stabilité: 
voulues pour de tels systèmes, nous avons utilisé un tube 6BN6 (27): 
Ce tube, étudié par Fischer et Marshall (31) a un bon pouvoir de réso- 
lution (il permet d'atteindre des temps de résolution de 3.10—1° sec) et 
est moins sensible que les diodes aux variations de température. Comme, 
le montre la courbe figure 10, il est possible d’obtenir avec la 6BN6 
des temps de résolution plus courts que les largeurs de formation des! 


i 
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Tv 

impulsions (nous utilisons cette propriété). La 6BNG (31) fonctionne, 


contrairement aux circuits à diodes, avec des impulsions formées de 
quelques volts de hauteur. 
On distingue trois parties dans le système de coïncidences rapides : 
la formation des impulsions, la coïncidence proprement dite et l’amplis 
fication et discrimination (fig. 6). * 
FORMATION DES IMPULSIONS. — Les divers éléments du circuit, placé 
_entre la sortie du PM et les grilles d'entrée de 6BN6 (fig. 6), ont se 
but d'uniformiser à une valeur voulue le temps de montée et la lars 
geur des impulsions qui doivent avoir en outre une hauteur déni 
(de l'ordre de 2 V). | 4 
Les énergies des rayonnements que nous avons considérées sont 
comprises entre 15 et 500 keV. La tension du PM étant de v — 2 000 V 
nous avons vu que le premier.photoélectron apparaît vers 4,5 V. Toutes 
les impulsions étant négatives à l’anode du PM, nous sommes certains 
en employant un tube GAHG (fig. 5) possédant un recul de grille 
< 4,5 V d'obtenir à l’anode de ce tube des impulsions positives qui on! 
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toutes la même hauteur (écrêtage par cut off) et qui correspondent au 
premier photoélectron. Mais tous les temps de montée et les largeurs 
de ces impulsions ne sont pas identiques, ils varient avec l'énergie des 
rayonnements et le système RC d’anode du PM (courbes fig. 4). 

… a) Système RC d'anode du PM. — Il doit être tel que le temps de 
montée de l'impulsion correspondant au premier photoélectron du y 
de 15 keV soit minimun. De même doit être minimum la largeur de 
VPimpulsion qui correspond au rayonnement de 500 keV, afin d'éviter 
les surcharges sur les grilles des tubes 6AH6, 6J6, EL8/ (éviter les 
variations des niveaux moyens de ces grilles). Nous avons utilisé une 
résistance R — 2 000 Q. Alors RC/T— 1/6 (avec INa(Tl). 


150Ÿ 


FT formation 


@) Sortie 
DRE 
coincidence 


… Si on néglige A4, on peut déterminer, avec RC/T— 1/6, k—3 et 
“G2000 — 6 .10*, la forme des impulsions pour des rayonnements de 
15, 100 et 5oo keV. On en déduit alors que les temps de montée du : 
“premier photoélectron (V — 4,5 V) sont avec INa(Tl), pour 15 keV : 
“b,5.10—* sec (qui est bien le temps de montée minimum), pour 100 keV: 
“8,5: 107 !° sec et pour 500 keV : 1,7.10—!° sec. 

“ En tenant compte de Aé,, pour des énergies supérieures à 20 keV, 
l'impulsion de 4,5 V d’anode du PM comprend des électrons qui ne 
“proviennent pas uniquement du premier photoélectron (photocathode). 
Les temps de montée varient toujours avec l'énergie des rayonne- 
ments. | 

» En écrêtant ces impulsions avec une GAH6, on obtient à l’anode de 
| ce tube des impulsions positives de 1,5 V de hauteur, de largeur varia- 
“ble (0,7 à 1,5 y sec). | 

Si on formait directement à l’anode de la GAH6, on obtiendrait des 
impulsions de faible hauteur (pour la 6BN6), et elles n auraient pas 
“toutes le même temps de montée, aussi on amplifie et forme ensuite. 

4 b) Amplification et formation des impulsions (g. 7). — La 
-6AH6 est suivie d’un tube amplificateur 6J6 de gain 10 avec 1 000 Q 


£ 1 
£ 
à RAS Amd 
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dans la plaque (bande passante 7 Mc). Nous introduisons les câbles dé” 
retard (câble coaxial de 150 Q) entre la 6GAHG et la 6J6. On rattrape 
ainsi grâce à l’ amplification de la 6J6 les atténuations qui peuvent pro-* 
venir des lignes à retard. On obtient à la sortie de la 6J6 des impul=" 
sious négatives de 15 V et qui montent toutes en 5.107° sec. Ces! 
impulsions attaquent la grille d’un tube de puissance EL8/4 qui fonc-" 
tionne en écrêteur. Le recul de grille est de 6 V, à l’anode (150 Q) ; less 
impulsions ont toutes 8 V de hauteur et un temps de montée de. 
2.107 sec mais les largeurs sont variables. 

On forme ces laipilsions avec une ligne à retard de 150 Q, court-# 
circuitée en bout, de : m de long (le retard introduit par ce câble est. 
de 4.10—° sec par mètre). On obtient alors à l’'anode une impulsions 
montant sensiblement en 10o—° sec de 4 V de hauteur et de 3.10 sec“ 
de largeur à la base (fig. 8). En réalité avec un câble court-circuité, " 

tout se passe comme si on avait dans la plaque de EL8/4 une résistance ÿ 


de — 910; 


Mes on obtient finalement une impulsion ayant la même forme que 
celle de la figure 8 mais de 2 V de. 
hauteur. Elle est accompagnée d’un“ 
spectre d’impulsions de bruit def 
fond du PM. Cette impulsion corres-\ 
pond à 1/20 de la tension produite y | 
par un seul photoélectron qui quitte 
PE: la photocathode. t 
1% 
CoïncinenNcEe. — Le système de“ 
coïncidence proprement dit est un 
tube 6GBNG (fig. 7). Il délivre un courant anodique fonction des ten-# 
sions appliquées sur les deux grilles G et G2 (31). On a porté sur la 
figure 10 la courbe qui donne la tension d’anode (amplifiée) de la 6BN6. 
en fonction du retard relatif de deux impulsions (fig. 8) qui us 
les deux grilles G, et G2. 
Lorsqu on effectue la coïncidence entre deux rayonnements d’é énergie” 


E, et E,, on observe à la sortie de la 6BN6 un spectre d’impulsions 1 
provient : 


-8 
later AO Se © 


— des passages par capacité grille-plaque (on atténue cet effet à 
intégrant à la sortie de la 6BN6 : RC æ 10" sec); 


* — des coïncidences fortuites (bruit de fond et ktttes) qui forment, 
un spectre; 

— des coïncidences vraies entre E, et E;, qui forment aussi un spec-. 
tre, à cause des fluctuations Af des temps d'arrivée des impulsions sur. 
les deux grilles G; et G; (la 6BN6 « transformant » ces A en AV dans 
: la plaque) (fig. 10) 


Si on dut un seuil de discrimination V, à la sortie de la 6BN6,. 


È 
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ce seuil pourra définir un temps de résolution 4f,. Les impulsions qui 
présentent entre elles un retard supérieur à 4Af,, donnent une tension 
d'anode < V, et ne sont pas comptées. On ne comptera pas non plus 


toutes les impulsions parasites (bruit de fond, etc.) dont les hauteurs 
sont < V,. 


AMPLIFICATION ET DISCRIMINATION (fig. g). — La discrimination est 
d'autant plus sensible que la différence AV de hauteur des impulsions 
de la 6BN6 en fonction de Af est plus importante. Aussi on amplifie 
après la 6BN6. 


GAME 6AMG EL8L 250* &Ok A GAME BAKS 6AKS 
Ï T 


Fig. 9. 


” La cellule d'amplification est un triplet à contre-réaction anode- 

cathode. Il se sature vers 50 V. Son gain est de 50, sa bande passante. 
de l’ordre de 10 Mc. L’impulsion de sortie du triplet a une hauteur 
maximum de 35 V (avec nos impulsions fig. 8). Le rapport signal 

maximum à l'impulsion parasite de passage grille-plaque est de 10. 

… Le discriminateur est constitué d’un tube 4o4A de grande pente. A. 
l'aide d’un potentiomètre stable, on règle la polarisation négative de la 

grille. Les têtes d’impulsions qui dépassent la tension du cut off du 

tube (qui détermine un seuil) sont amplifiées puis inversées (GAM6). 

Elles actionnent un trigger de Schmidt qui délivre une impulsion rec- 

tangulaire de largeur réglable. On effectue alors une triple coïncidence 

(Big. 6). Ta 

“+ En faisant varier la polarisation de la 4o4A, on peut atteindre des 

temps de résolution de 5.107? à 2,D.10 sec (« Résultats », chap. I). 
ANT possibilité du circuit électronique d'obtenir de tels temps de réso- 
lution dépend de la formé des impulsions, du pouvoir de résolution de 

la 6BN6 et de l’amplification de la coïncidence. La courbe (fig. 10) mon- 
tre le résultat obtenu avec notre système. On peut exprimer ce résultat. 


par les pentes de la courbe (fig. 10). Ges pentes sont telles qu’un retard 
Ann. de Phys., 13° série, t. 3 (Juillet-Août 1958). 38 
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Remi arts 


relatif de 10—° sec entre deux impulsions (fig. 8) se traduit sur la hokA 
par une diminution de tension de 1 V. On a ainsi la possibilité d obte= 
nir de faibles temps de résolution. | 

Les impulsions de coïncidence qui correspondent au bruit de fond 
des PM ne dépassent pas en général le seuil de la Ao4A. Aussi le noms 
bre de coïncidences fortuites dues au bruit de fond reste faible quelle 
que soit l'énergie des rayonnements détectés. 
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NE tape À III. — Sélection d'énergie et coïncidence triple. Ù 
1] k 

Ra. Lorsqu'on veut étudier une cascade de rayonnements, ou une vié 
Re moyenne, il faut particulariser les rayonnements envisagés. C’est L 
M tr rôle de la voie de discrimination d'énergie. { F4 


Les impulsions sortant d’une dynode intermédiaire (où la linéarit 
est assurée), sont amplifiées dans un amplificateur proportionnel d 
© 5 Mc de bande passante, de gain réglable (Gwax — 1 000), qui se satur 
“0 vers 190 V, et sont sélectionnées par un sélecteur à un ou plusieurs 
, Canaux (42). Les canaux sont réglables en largeur jusqu'à 8 V maxi 
, . mum.On peut effectuer les coïncidences « lentes » entre les impulsions 
qui sont contenues dans un canal S; avec celles contenues dans l’autre 
canal S:, mais aussi entre les impulsions S; et toutes celles qui dépas* 
sent un certain seuil. - 


a, ' j , L'un 6 VAR 
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L'impulsion de coïncidence rapide est en avance de quelques y sec sur 
la coïncidence lente, aussi il faut soit la retarder, soit l’allonger de 
plusieurs y sec : nous adoptons cette deuxième solution dans la mesure 
où le nombre de coïncidences fortuites triples demeure faible. 

Stabilité. — La stabilité du système lent-rapide (fig. 6) est détermi- 
née en mesurant le nombre de coïncidences triples (cas des y de 
510 keV d’annihilation du Na, temps de résolution 10° sec). Si la 

» température extérieure reste constante à quelques degrés près, le nom- 


bre de coïncidences triples mesuré sur 24 heures reste constant à 


1/100 près. 


\ 


IV. — Résultats obtenus dans la mesure des périodes. 


Nous allons mesurer les grandeurs qui interviennent dans le circuit 
de coïncidence et redéterminer certaines périodes connues. 


FLUCT( ATION DU TEMPS DE TRANSIT DES PHOTOTUBES. — On trace les 

courbes de résolution avec les rayonnements y de 510 keV d’annihila- 
» tion dans le ??Na (canaux 
- de discrimination de 2 V) 
. les PM étant à 2 000 V. La 
à courbe tracée dans le cas  guguuen 
où le rendement de coïnci- de: coïncidence 
-dence est juste inférieur à  *” 
100 p. 100 est représentée 
“figure 11. On a alors 
De 24/,—8,6.10—° sec. 
» Les points portés sur la 
» figure 11 sont ceux calculés 
“; l’aide des formules du 
- chapitre II. La divergence 
_ porte sur les extrémités de 
la courbe. Ceci doit prove- 
» nir du fait que la courbe de 
fluctuations du PM doit 
» être une courbe de Gauss 
et non un rectangle (Aé;). 
Une mesure effectuée dans 
. le cas d’un rendement de 
Mar p. 100 d »nne : 
% 


N/T 


10? 


2 At= 86.10 °sec 
ât,= 4,310 %sec 


[ 


MA —/, 10° sec < Al, 
12 B 4 0 4 8 0% 


“On peut admettre que ; 
M At, —1k,3.10° sec. La me- Fig. 11. 

sure de la période fictive 

“ Pin associée à la pente des branches de la courbe figure 11 donne 


pr, æ 6.107!°sec. 


restent paralièles quelque soit le temps de résolution. 


e 
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NOMBRE DE PHOTOÉLECTRONS par KEV (4). — On trace la courbe de. 
résolution avec les deux rayonnements XX de 20 keV en coïncidence“ 
dans le ‘’Rh (27). On obtient immédiatement à partir des pentes les | 
« vies moyennes d'apparition » T; = et To. 

On trouve 4, — 2,8 + 0,2 et k:— 3,1 + 0,2. L'écart entre ces deux : 
valeurs peut provenir du fait que les deux ensembles (1 et 2) (PM + cris-, 
tal scintillateur) ne sont pas identiques. Ces valeurs montrent de plus. 


qu’on travaille bien avec le premier photoélectron. i 


: 
CoURBES DE RÉSOLUTION A DIVERS TEMPS DE RÉSOLUTION. — Elles sont. 

Te _ = 1 1 La 
tracées avec les y de 510 keV du ??Na. On obtient, en faisant varier las 


N/TA D Ze: 1710 8sec { 
[13.10 8 


1118,6.10° | 
102 [15,10 À 
Ÿ 
|. 
“ 
: 
É. - 
$.« 0 
Î D” 
LA 
a. 
10 ». 
LA 
À 
L 
À 
‘ 
à 
: & 
16 12 8 4 0 4 8 12 10-%ec : 
Fig. 12. | 


(fig. 12). 


polarisation de la 40/4A, des temps de résolution de5.10—°à1 S'Te TOUS sec, 
“ti 
En accord avec les calculs (chap. Il), les branches de ces courbes 


ter 


MESURE DE PÉRIODES CONNUES. — La figure 13 (a) représente la courbe 


des coïncidences x (5,5 MeV) et y de 6o keV dela transition ?# Am + 231Npe 
Les deux rayonnements sont détectés par INa(Tl). Le temps de résolu- 
tion du circuit 216 — 1,3.10—8 sec. On trouve pour le niveau de 
‘60 keV une période Ti: — (6,2 + 0,3). 10 sec en accord avec la valeur 


( 237 
Amie; No 


T,*162 #03) 10 8sec 


retard «& 
& 6 10 20 30 10-Ÿsec. 


Fig. 13 a. 


de Beling, Newton, Rose (8) (on introduit jusqu’à 30 m de câble de 
retard, leur atténuation n’influe pas sur la mesure, voir paragraphe Il). 
La figure 13(b) donne la courbe de coïncidence £ (83 keV) dans 
le ‘10Yb. Nous avons pu, grâce à l’emploi de INa(Tl), effectuer la 
mesure de coïncidence Ê — y bien que le rayonnement y ne fasse que 
Æ p. 100 des désintégrations. La mesure de Bell et Graham (10) 
Ti = (1,6 Ho,2).10—° sec a été effectuée en coïncidence Ê — e- con- 
version, dans un spectromètre Ê à l’aide de scintillateurs organiques. 
Nous avons trouvé la valeur T;}—(1,7 +0,3).10—° sec. Nous sommes 
“ici à la limite des possibilités de mesure par la méthode des pentes. 


OT LB ,0Yb 


T2 017 + 03).10 sec 


10 


L 
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CHAPITRE IV = 


Etude de quelques probabilités de transition y. 


Les formules de Weisskopf données au chapitre premier sont relati- è 
ves aux vies moyennes y d'un rayonnement donné (nature et énergie). { 
Expérimentalement ce qu’on mesure ce sont les vies moyennes de 
niveaux. Ces niveaux pouvant se désexciter par émission d’un ou de 
plusieurs rayonnements y et de conversion interne. 
pi! Pour remonter aux vies moyennes partielles y ou autres et effectuer 
{ les comparaisons avec la théorie, il est nécessaire de connaître : les” 
coefficients de conversion interne et la nature des rayonnements, les 
schémas de niveaux et leur mode de désexcitation et les rapports d'em- 
 .… branchement entre les rayonnements qui partent de ces niveaux. 4 


to RE 


DA 


RU I. — 1%1Cs. Rayonnement y de 122 keV. : 


| 
; Ces études s'accordent pour affirmer la présence dans le spectre du 
__… : 4*Ba, des rayonnements y de 122, 214, 370, 495 et 620 keV. La mesure“ 


L 
RAPPEL DES RÉSULTATS CONNUS SUR !*Cs. — Les rayonnements émis 

# 

$ 

? 

É 

L 

; RRrE \ 4 

par la méthode d’addition a permis à D. C. Lu et ses collaborateurs (46) | 

À 


> dans la désintégration par capture électronique du ‘Ba (période. 
_ 12 jours) ont été étudiés au spectromètre £ (22) (28), au spectromètre y 
» à scintillations (7) (60) et par la méthode d’addition dans un cristal 


* INa(TD) (46). 


de montrer que seuls parmi ces rayonnements ceux de 122 et 495 keV 
. sont en coïncidence. Les études au spectromètre y à scintillations ont 
montré de plus l’existence des rayonnements de haute énergie de gow 
et 1 020 keV (60) et de 823, g17 et 1 032 keV (7). Les désaccords por- 
tent sur l'existence des rayonnements à 85 et 245 keV. 
Nous avons utilisé une source de ‘*Ba obtenue par irradiation à law 
pile de 10 g de (NO:;):Ba pur. L'activité spécifique est de 0,3 uc/mg. 
Le Ba irradié n'étant pas isotopiquement pur, on doit s'attendre à 
| avoir comme impureté du ‘Ba de période 10 ans. 


ÉTUDE DIRECTE DU SPECTRE y DU ‘Ba. — L'étude du rayonnement y. 
Merde haute énergie effectuée à l’aide d’un cristal INa(Tl) de 3,4 X 2,5 em 

d'épaisseur, permet de mettre en évidence les rayonnements y connus. 
_ de 495 et 620 keV, et ceux signalés par Beggs et ses collaborateurs (). 
oh 14). | 
En effectuant les corrections dues à l'efficacité du cristal et en admet-. 


vu : EE :,,, phototopic : | 
noue rapport des intensités —{orai donné par Bell (9) on trouve. 


\ 


{ 7 r | : 
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que le rayonnement de 1030 keV a une intensité de l’ordre de 
3,2 p. 100 de celle du photon de 495 keV. Ce résultat est comparable 
à celui de Beggs et autres (7). 

Contrairement à ces mêmes auteurs, le pic photoélectrique de 
495 keV que nous observons est pur, il correspond bien au pic de 
210 keV des y d’annihilation dans le ??Na. 


» ETunF DU RAYONNEMENT ÿ PAR LA MÉTHODE DES COÏNCIDENCES (78). — 
Deux spectromètres ; à scintillations ont été utilisés, l’un monté avec 
un cristal INa(T1) de 3,4 X 2,5 em et l’autre avec un cristal de même 
nature ayant 4,5 cm d'épaisseur et qui détecte les rayonnements éner- 
riques et de faible intensité. 


N/4 Ba K_ ca NA Ba® M cs" 
1 Spectre simple I Spectre simple 
ï II Corncidences 214 -Spectre I Il Coincidences 122-Spectre 
 socû geoke 95 1030 5000 820 915 1030 Kev 
‘ | 


} 


Î 
* Ÿ 


50 70 30 v 50 70 90 V 


Fig. 14. 


… Pour éviter les coïncidences parasites dues au passage des photons 


d'échappement, ou des photons Compton, d’un cristal à l’autre, nous 


ivons disposé entre les deux compteurs un écran feuilleté de Pb, Sn, 
Cu (5, 8/10 et 4/10 de mm) percé d’un trou dans lequel on place la 
source. Le dispositif de coïncidence électronique est décrit au chapi- 
re II. 


- Spectre en coïncidence avec les y de 122, 214 et 495 keV. — On 
sélectionne dans le canal correspondant au cristal de 2,5 cm d’épais- 
eur, les amplitudes d’impulsions provenant exclusivement du pic 
jhotoélectrique des rayonnements de 122 et 21/ keV. On obtient pour 
a région d'énergie supérieure à 620 keV le spectre en coïncidence 
‘présenté figure 14. On voit d’après ce résultat que le rayonnement de 
22 keV est en coïncidence avec celui de 915 keV et le rayonnement de 
1/4 keV avec celui de 820 keV. RUE 

» Nous avons tracé le spectre y en coïncidence avec le pic photoélec- 
rique du photon de 495 keV; la figure 15 montre que ce rayonnement 
jst bien en coïncidence avec celui de 122 keV (46). 

- Les rayonnements de 370, 214 et k95 keV, ne sont pas en coïnci- 
lence entre eux. Enfin, comme il n’y a pas de coïncidences 495-495 keV, 


241 


ue 
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L'an. à 


les deux compteurs étant en ligne, on peut affirmer que le ‘*Ba ne se 
désintègre pas par émission +. 

Etude de la région de 83 keV. — Le spectre en coïncidence ave@ 
le y de 495 keV (fig. 15) contient le rayonnement de 122 keV. La forme 
est la même que celle du y de 125 keV du ‘*Rh (27) que l'on obtient 
pur, en effectuant les coïncidences 125-190 keV. La région de 90 keV 
associée au photon de 122 keV (fig. 15), doit donc être attribuée aux 
effets secondaires du photon de 122 keV; en particulier dans le cristal 
INa(Tl) (effet d'échappement des photons XK de l’iode). : ! 

De tous les rayonnements du ‘*'Ba, seul celui de 370 keV donne des 


L 


200 Spectre y{en coïncidence avec le Y 495 KeV ? 

(Source sans matière) : 

30+30 85 122 122+30 î 

+ 

: 

100 

| 
4 

? 

L 


20 40 60 E 


Fig. 15. 4 

h 

: # ; 22 RE à 
coïncidences avec un y d'énergie voisine de 80 keV. Ces coïncidences 
peuvent provenir des rayonnements du ‘Ba (44) qui existe en faible 


proportion dans notre source. Pour le vérifier, nous avons tracé la 
courbe de résolution 370-80 keV qui donne bien une période de 6. 10° set 


pour le 7 de 8o keV. 


On peut affirmer ainsi que la région de 83 keV contient plusieurs 
rayonnements ; ceux de 70 et 80 keV du ‘*Cs et ceux qui proviennent 
des effets secondaires du rayonnement de 122 keV. S'il existe en plus 


un photon de 85 keV il n’est en coïncidence avec aucun des y connus 
du ‘*Cs. \4 


Etude de la région de 240 keV. — Comme l'ont suggéré D. C. Lu 
et ses collaborateurs (46), si un rayonnement de 245 keV est présent, il 
peut être en coïncidence avec le photon de 370 keV pour donner une 
cascade partant du niveau de 620 keV. Û | 
Nous avons tracé la courbe de coïncidences 370 keV (le canal fixe 


} S Lies LE 2 SES 
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Fe 


prend les impulsions correspondant au pic photoélectrique de 370 keV) 


région de 200-260 keV (fig. 16, courbe 3). On représente sur la 
même figure courbe 2, les coïncidences fond Compton de 820 keV avec 
la même région de 200- 
260 keV. Cette courbe est 
tracée en plaçant Le canal 
fixe dans la vallée entre 
les pics de 370 et495 keV. 1000 
_ Etant donné le grand 
nombre de coups dans les 
canaux et le petit nombre 
de coïncidences vraies, 
nous avons utilisé pour 
tracer ces courbes un 
temps de résolution de 


245 Kev 


214 Se HANRE 


(Source épaisse 


À 
Nr 


LE Le — = 
Me 7T,).r1r0-* sec. 20 40 80 80 E 
En soustrayant la cour- AE 
> = . al . . 
be 2 (coïncidences 820- SE 


214) de la courbe 3, on 

obtient un pic qui correspond à un rayonnement de 245 keV dans le 
14Cs en coïncidence avec le y de 370 keV (on peut remarquer, en effet, 
de une telle coïncidence n'existe pas dans le spectre du #?Cs) (44). 


- Schéma des niveaux du 1#Cs. — A la suite de cette étude du spec- 
À Y et des rayonnements en coïncidence, on peut proposer le schéma 
de désintégration représenté figure 17. 

Les périodes des niveaux de 214, 
370 et 620 keV mesurées par les coïn- 
cidences retardées Xx (30 keV) — y, 
sont inférieures à 10° sec. Ces rayon- 


des M, ou M, + ES: 


noté (22) (28) comme étant un E:. Le 
spin du niveau fondamental du !‘#Cs 
a été mesuré (12); il correspond à d;p. 
Nous verrons plus loin que le niveau 
de 122 keV est un g;,:. On peut alors 
admettre que le niveau de 620 keV a 


4 parité + et un spin 3/2. D’après Klinkenberg (43) le niveau fonda- 
Rental du ‘Ba peut être d; ou si: (il n’a pas été mesuré). 


CoExFICIENT DE CONVERSION DU RAYONNEMENT DE 122 KEV (78). — Le 


Schéma figure 17 montre qu’il est possible de mesurer le coefficient 


de conversion ak du photon de 122 keV par les coïncidences 495 
— [122 — Xx (30 keV)] (fig. 15) (le fond Compton des y haute énergie 


nements sont donc vraisemblablement 


Le rayonnement de 495 keV est. 


No est le nombre des photons de 122 keV, X30 est le nombre total des 


* Marshak (49) (63). 
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donne une contribution négligeable aux coïncidences). Cette mesure î 
est possible s’il n’y a pas autoabsorption des photons XX dans la, 


source. | 
Nous avons effectué des comparaisons entre les pics de 30 et 122 keV® 


‘avec des sources d'épaisseur décroissante. La source utilisée finalement” 


se trouve être de faible intensité. Nous avons dû rapprocher les deux# 
compteurs à scintillations. On observe alors des pics d’addition à 60 et" 
152 keV (122 + 30). Il faut tenir compte de cet effet dans le calcul des" 
intensités des rayonnements y de 30 et 122 keV. J 

La mesure du coefficient de conversion «4 est possible si on connaît, 
capture L j 
capture K ; 
de 620 keV), le rapport ax/«. du rayonnement de 122 keV (28) et les 
rendement de fluorescence wK pour Z — 55 (18). à 

Etant donné la cascade de rayonnements, capture K + L, 495 et. 
122 keV, on peut écrire les relations suivantes : ITS 


: 


le rapport — r de la transition envisagée Ba — 1*1Cs (niveau* 


INT + Ni=(N, + Nex + Ner)122 
X30 = Xi — Xiuptere K 


te 


N, 


: £ 
Sir — -— on trouve : : 
N% \ 
Xs0(1 +7) — D Nue Fi 
X x 199 — DE CE EX 4 

L 
2+r+— ne | 
et: ue | 
X x j22 à 

Ar == 7 

Fe DyNise $ 


de 


photons X+ de conversion et de capture. Ces deux quantités sont tirée 
de la courbe de coïncidence (fig. 15), compte tenu des absorptions et 


: de l’efficacité du cristal INa(Tl) pour le rayonnement de 122 keV (9) 


Pour calculer la seule inconnue r nous avons utilisé la formule de 

Gomme il y a capture au niveau de 1 030 keV, on est certain que 1 
différence d'énergie W, du noyau inilial (‘*Ba) et final de ‘*Cs danss 
l'état de 620 keV est W, > — 64 keV. : 

Dans ces conditions le facteur énergétique de la formule de Marsha 
est compris entre 1 et 1,075 d'où 0,12 < r 0,13. L'erreur quie 
résulte sur ar est négligeable comparée aux erreurs expérimentalés. O 


obtient pour le coefficient de conversion dans la couche K du photo 
de 122 keV : 


ax —= 0,39 + 0,04. \ 


Ceci correspond à une transition M, pure. Les calculs de Rose do 
nent en effet ax — 0,42 pour une telle transition (64). 
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 » 


MESURE DE LA PÉRIODE DU RAYONNEMENT DE 122 KEV (79). — On trace 
: courbe de coïncidences retardées des rayonnements de 495 et 122 keV 
n utilise toujours comme détecteurs des scintillateurs INa(Tl)). La 
ourbe obtenue est représentée 
gure 18. Le temps de résolution du 
rcuit de coïncidences rapides est de N4 
7,4. 10° sec. 

La courbe de référence de l'appa- 
il est obtenue en effectuant la 10 F 
bincidence entre les rayonnements y | 
e 510 et 122 keV (Compton) d’anni- | 
ilation du ??Na. On mesure directe- | 
ient sur la courbe la période du ni- ok 
eau de 122 keV ({). | 


131 


(5 
Te tut03) 10 sec 


\ Ti = (4 + 0,3). 10° sec. 


: À cetard 495 Kev 
-Connaissant le coefficient de conver- B 4 DO 4 B 12 16 20 p-&ee 


fon « du rayonnement de 122 keV, 
L . 

n peut calculer sa vie moyenne y; on 
louve +, 8,6.10—° sec. 


"L'application de la formule de Weisskopf pour une transition M, 
ermise (A/—0o), sans tenir compte du facteur statistique, donnerait 
Our un rayonnement de 122 keV une vie moyenne 45o fois plus 
ourte. La transition de 122 keV est donc interdite. Elle implique un 
hangement A/— 2 du moment orbital du nucléon impair (voir la dis- 
ussion chapitre V). 

“Le niveau fondamental du ‘*Cs étant d;}2, le niveau de 122 keV est 
pm patible avec 7,2. 

Yy, 


1 

1 

Le 175Lu est obtenu par désintégration B de ‘Yb (période 4,2 jours) 
ais aussi par capture électronique dans le ‘’“Hf (période 70 jours). 
és deux systèmes de niveaux excités du {’*Lu ont été étudiés par Mize 
collaborateurs (54), De Waard (25) et N. Marty (50). Ces travaux 
ontrent que le niveau de 396 keV se désexcite principalement par 
émission de deux photons de 396 et 282 keV de nature KE; + M: 


ig 19). 


FA 


II. — ‘Lu, Niveau de 396 keV. 


(1) Une mesure effectuée indépendamment par Coleman (Phil. Mag., 
055, 46, 1135) à l’aide de scintillateurs organiques, conduit à la valeur 
12 — (41 Ho,6).107° sec. Aucune discussion n’est présentée sur la nature 
8 la transition. 
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LL 
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Dans le cadre dé la théorie de Bobr et Mottelson (16) et les calculs de 
Nilsson (57) et en accord avec l'expérience, Chase et Wilets (20) ont 
donné une interprétation des spins des niveaux et des transitions dans 
le Lu. On distingue deux familles de rotations, l’une partant du 


x, 


niveau fondamental avec K—Q — 7/2 et qui comprend les niveaux d 
‘ rotation de 113 et 251 keV, et une autre famille qui part du niveau de 
343 keV avec K—Q —5/2 avec le seul niveau de 432 keV. 


Comme prévu par les courbes de Nilsson (20) (57), le niveau de 
3096 keV, qui correspond au niveau A4: du modèle des couches, devieni 
dans un noyau déformé (déformation 0,28— 35 du ‘‘Lu) 9/2 —. Le 
transitions E; qui partent de ce niveau (396 keV) vers le fondamenta 
(7/2 +) et le premier niveau de rotation 113 keV (9/2 +) sont possible: 
*(AR 2 1). 


MESURE DE LA PÉRIODE DU NIVEAU DE 396 KEV (80). — La source 
#Yb est obtenue par irradiation à la pile 
Yb:0,. Elle contient comme impureté du 1*Yb 
Ce noyau se désintègre par capture électronique 
Il lui correspond dans le spectre y de ‘#Yb un 


Le k 
L 


AU raie à 199 keV. Comme nous effectuons les mesuü 
res en coïncidence 8 — y de 282 et 396 keV, no 
Ecrans. Source ne sommes pas gênés par le ‘5°Yb. 4 


Le rayonnement $ (E,,,, 70 keV) (15 4 
des désintégrations) qui aboutit au niveau «€ 
Estleene | 396 keV du ‘Lu est détecté par un cristé 
d'anthracène de 6/10 de millimètre d'épaisseu 
(le pouvoir d’arrêt de cette lamelle d’anthracè 
est de 300 keV en électron). Le montage de coïi 
cidence 8 — y est représenté figure 20. 
|. Les rayonnements Y de 282 et 396 keV sont détectés par un crists 

INa(Tl) de 3,4 X 2,5 cm d'épaisseur. On arrête les rayonnements X 


PM 


Fig. 20. 


+ 
| 
| 
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53 keV) du ‘Lu présents en grande quantité ; ils donneraient une 
ugmentation du nombre de coïncidences fortuites (écrans de 3/10 Sn 
+ 8/10 Cu + 1,5 mm Al). 

On.ne peut distinguer dans le spectre des électrons, donné par le 
ristal d’anthracène, les 8 (Eu, = 70 keV) des électrons de conversion 
lu ; de 113 keV (E 50 keV). Aussi on doit s'attendre à obtenir avec les 
oïincidences & —; de 282 keV les coïncidences e— (50 keV)— y de 282 keV 


N4 LEP CRUE 
B-y F6 Kev) 
Ty,= 1344 03), 107Ÿsec 


L. 
Sy ES "sy 
B-y [282 Hev) 
Ty,= (34? 0.3) 10° Ÿsec 


retgro retaçd f 
COTE EEE 1280 404 IAE 


Fig. 21 a. Fig. 12100. 


jui déforment la courbe de résolution (fig. 21 (a)). Les courbes de 
incidences différées © — y de 396 et 282 keV sont représentées 
igures 21 (b) et 21 (a). Il n’est pas nécessaire de faire appel à une courbe 


le référence pour déterminer la période du niveau de 396 keV. On 


tient celle-ci directement de l’étude des pentes : 
M Tin 15,422 0,3):107718ec. 


“ Discussion. — Mize et ses collaborateurs (54) ont donné les rapports 
l'intensité des deux y de 282 et 396 keV, ainsi que les pourcentages 
le mélange E, et M. Ces valeurs sont en bon accord avec celles de 
Je Waard (25), de E. Hatch (36) et L. Akerlind (1). On a : 


1396 


1,282 


© 2,3 


282 keV : E 


4 , EH © 9pP- 100 


: 396 keV + © 20 P. 100. 


On peut alors calculer à partir de ces valeurs les probabilités par- 
Iles y des transitions E, et M:. 
} a) On trouve pour Pa : 


ÿ 


2 P,, (396) = 1,9:10%sec ! et P,.(282)= 7,710) SCA 


4 
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Et ET 


Chase et Wilets (20) ont effectué le calcul de la probabilité de transi- 
tion E, pour le y de 396 keV, pour un noyau de déformation 0,28 ({ Lu). 
Ils trouvent qu’elle est réduite d’un facteur 1,4.107* par rapport à une 
même transition mais de type Weisskopf. Nous avons trouvé un facteur 
de réduction expérimental de 5.10-7. On obtient ainsi une interdiction 
supplémentaire d’un facteur æ 300 pour la transition E: de 396 keV 
(voir chap. V). 3 

b) Pour les Ps : les probabilités de transition y, M, sont en bon accord 


avec celles déduites de la formule de Weisskopf. On a en effet: # 
P ‘ s 4 
10,8 pour le rayonnement de 396 keV et 0,5 pour celui de 
Pweiss. me Ÿ 
282 keV (voir chap. V). 9 


III. — ‘THf Niveau de 321 keV. 


McGowan et ses collaborateurs (51) au spectromètre à scintillations 


‘et Marmier et Boehm (48) au cristal courbe et au spectromètre 8 ont 


étudié la désintégration ‘Lu Le {THf. Le schéma proposé par ce 
auteurs est représenté (fig. 22). | 
A la suite des expériences d’excitation coulombienne, Heydenburg e 
Temmer (37) admettent que les niveaux de 113 et 250 keV sont ceux 
d’une même famille de rotation avec Q — K — 7/2. - | 
Une mesure directe du spin du niveau fondamental de ‘‘’Hf a à 
effectuée récemment (70). Elle indique la valeur 1, — 7/2. 
Chase et Wilets (20) ont donné égalemeñ 
une interprétation des spins des niveaib 
pour le noyau de ‘‘Hf de déformati 
— 0,26. Le niveau de 321 keV a un le 


250 2  ÿ/2 +. Les deux transitions de ion 
k 


321 3/2 + 


cl 208 keV sont respectivement des transition 
E, + M: et E;. Marmier et Boehm (: 8 
vo s2- admettent que le rayonnement de 321 k& 
| est un E,; notre mesure de la période 
A niveau de 321 keV infirme cette hypothès 
7 et n’est pas incompatible avec une nat 
Fig. 22. E, + M. 

On constate ainsi une grande analo 
entre les deux noyaux de ‘’Lu et !*Hf qui présentent sensiblement! 
même première famille de rotation, la même déformation (0,28 et 0,2 
et ont les mêmes spins de niveaux avec la parité opposée. | j 

Nous allons poursuivre la comparaison entre ces deux noyaux 
mesurant dans le ‘Hf, le rapport d'intensité y des photons de nt 
| 
È 
1% 


( 


| 208 keV et la période du niveau 321 keV. 
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i 
MESURE DU RAPPORT D'INTENSITÉ DES ÿ DE 321 Er 208 KEV. — Les 
deux rayonnements y en coïncidence de 208 et 113 keV étant intenses, 
il faut dans la mesure de l'intensité du y de 321 keV éviter les addi- 
üons de ces deux photons dans le cristal INa(Tl). Pour cela nous avons 
4 s T 4 4 L4 LA 
placé le cristal INa(Tl) à 7 em de la source et interposé un écran afin 
de réduire le nombre des photons de 113 keV. 


Après les corrections d'absorption et d'efficacité dans le cristal (g) 
mous obtenons pour rapport d'intensité y des rayonnements de 208 et 


321 keV : 


L, 208 
este 20 
L, 321 


en désaccord avec la valeur de 70 de Marmier et Boehm (48) mais en 
bon accord avec l’ancienne mesure de MeGowan (51). 


Le coefficient de conversion du y de 208 keV ax — 0,042 (48) (51) 
correspond bien à celui d’un rayonnement E, pur. Si nous admettons 
la valeur 4x — 0,2 pour le coefficient de conversion du y de 321 keV (48) 

M M 
on trouve pour le rapport de mélange É de ce rayonnement ae 0,7 
On peut alors calculer le rapport des probabilités réduites y de tran- 
sition E;, pour les photons de 208 et 321 keV. On trouve : 


Be (208 


a  SS 
3 Bg1(324) — 
Fr 
La valeur correspondante dans le ‘Lu étant : 
» Al 


By: (282) 5 
xl > < B Ee 1e 
À E1 (396) 


#- 


d 


L'application de la formule de Alaga et autres (2) (chap. premier) 


donne : 
Bg1(208) __ Br:(289) 1 


B1(321)  Br:1(396) 


dt" à: 


à 
(voir discussion au chapitre V). 


PA) 


k, , 0 

…— MESURE DE LA PÉRIODE DU NIVEAU LE 321 KEV. — Le spectre É 
En c 176 keV) est détecté par un cristal anthracène (fig. 20). Contrai- 
rement au 15 Lu 1l est possible ici de séparer les électrons de conver- 


sion du y de 113 keV, du maximum d'intensité du spectre Ê de 


Enax — 176 keV. On place le canal de discrimination sur ce maximum, 


aussi la courbe de résolution $— 7 (208 keV) (fig. 23, courbe [) ne 
contient pas de coïncidences parasites (6113 — y 208). 


Nous devons opérer ainsi car nous voulons faire une comparaison 
à 


 lage du centre de gravité de ces deux courbes est 7, — To9g — Tor. 


/ 
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avec la courbe de résolution 8—y (279 keV) du 203Hg (Gg- 23; 
courbe II). Nous admettons comme valeur de la période du niveau de 
279 keV du TI, celle de De Waard et Gerholm (24) : 


Tiy = (1,2 0,3). 107 1 sec. } 


Le canal £ reste inchangé dans les deux mesures. Nous devons faire 


L 
(| 


N/T 


17 


te Ur 

B- [208kev] 
Hg _B,2037p 4 
B-Y [e7s Kev] 


(D 


< 


a. yes vs Route ln Sens 


+ x 
US ol El 


Olsen mmmemmmr 


4 
23 


Fig. 23. 


Dies pig door 


d 


une correction qui tienne compte de la différence des énergies de 1 
voie y (279 et 208 keV). Nous avons montré au chapitre II que le déca. 


Li 


(avec PER k—3) on trouve 5, — 10—1° sec. La période di 
niveau de 279 keV donne un déplacement en sens contraire d 
T2 — 1,7.10—1° sec. Ainsi les deux centres de gravité des deux courbe 
(en admettant que la période du niveau de 321 keV est nulle) doivet 
être distants de 7.101! sec. La figure 23 (courbes I et II) montre q 

les centres de gravité sont confondus. Comme ils sont déterminés ave 


\ 


L 
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ne certaine erreur, on peut fixer une limite supérieure à la vie moyenne 
Lu niveau de 321 keV soit : 


t391 L'Ô.10—10 sec alors Tiya < 4. 10710 sec. 
321 


Discussion. — La période (T;}: 321) est celle du rayonnement yE, pur 
le 208 keV. On peut comparer la probabilité réduite de transition E, 
lu rayonnement « mélangé (E; + M:) » de 282 keV du ‘Lu 
— 2,9.10°) à celle du rayonnement « pur E; » de 208 keV du 


V4 (282) 
MH : 
B. 1,82. 7411 
V'p1 (208) a ‘ 
ni trouve : 
B3: (208) 
By: (282) 


Ces deux transitions E; « rapide » (208) et « lente » (282) s’effec- 
uant entre les niveaux de particule et de rotation ayant dans les deux 
ioyaux les mêmes spins avec des parités opposées (discussion, chap. V). 


Ÿ 


IV. — ?Ra(AcX). Rayonnement de 50 keV. 


Dans un premier travail (33) portant sur les y de faible énergie qui 
uivent la désintégration a du RdAc, Frilley et ses collaborateurs ont 
mis en évidence un photon de 50 keV de nature E, qui part du niveau 
le 80 keV. Hyde (38) par spectrométrie et coïncidence y — y avec INa(Tl), 
bmontré que le rayonnement de 50 keV est en coïncidence avec celui 
le 236 keV. Ceci conduirait à admettre que le photon de 50 keV ne 
art pas du niveau de 80 keV, mais de celui de 286 keV. Les intensités 
le structure fine « (33) confirment cette deuxième interprétation. 
L'étude des rayonnements énergiques a été effectuée également par 
trilley et autres (33). Ces auteurs présentent un schéma des niveaux 
le AcX et donnent la nature des divers rayonnements. 

Suivant leur schéma, le niveau de 286 keV se désexcite par l’émission 
s rayonnements de 286 keV (M), de 50 (E1) + 236 (M) keV et de 
156 (E2) + 30 (E:) keV. 


INTERPRÉTATION NOUVELLE DE LA DÉSEXCITATION DU NIVEAU DE 286 KEV. 
La nature du y de 50 keV est bien établie. Le coefficient de conver- 
ion mesuré est compris entre 0,4 et 2, la valeur de Rose pour un E, 
St a, rm 0,6. : 

Nous avons mesuré le coefficient de conversion du photon de 236 keV 
n effectuant les coïncidences 50 keV —(Xx + 236 keV). On obtient la 
aleur : 4x 0,24. Les tables de Rose donnent pour un E, : ax —= 0,09, 
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pour;un E: : ax —0,12 et 1,3 pour un M,. Le rayonnement de 336 k V 


est ainsi compatible avec un M; + FE. S à 
; Dans ces conditions la conservation de la parité interdit que les rayon- 
nements de 286 (M;) keV et 256 (E:), partent du niveau de 286 keV 
à moins que la nature de ces photons ne soit pas celle indiquée (33) 
: On constate que le rapport K/L: expérimental (33) du > de 286 keV 
peut être celui d’un E, ou E, + (M2). De plus la détermination du coef- 
ficient de conversion du y de 256 keV n’est pas précise, comme l'indi. 
quent les auteurs (33) et il est possible que ce rayonnement soit aussi 
un E, ou E; + (M;). La mesure de la période du rayonnement de 50 keV 
confirmerait une telle interprétation (voir la discussion). { 

Nous remarquerons que les phutons de 286 et 256 keV sont faible- 
ment convertis (33) et que leur intensité ÿ est inférieure à celle du 


rayonnement y de 50 keV (38). 


x D E soit 


MESURE DE LA PÉRIODE DU RAYONNEMENT DE DO KEV (32). — On trace 


pour cela la courbe des coïncidences retardées à (5,7 MeV) et y (50 keV). 


. Les rayonnements à sont détectés par une lamelle clivée de INa(DL 


256 keV devrait être nettement supérieure à celle du rayonnement Ë 
également de 50 keV. Comme ce rayonnement est un E; &« rapide », 


_5o keV augmente et peut être, en accord avec l'expérience, supérieuf 
à celle des rayonnements « lents » E; + (M2) de 286 et 256 keV. 


‘cade : 236 + 50 keV. 


placée dans le vide avec la source de RdAc. Le rayonnement y es 


‘détecté par un cristal INa(Tl). L'étude directe de la courbe de résolit 


tion montre que la période du niveau de 286 keV est T,,; << 2.107° set. 
Comme ce niveau se désexcite principalement par l'émission du Ehatl 


de 50 keV, on a pour période du rayonnement E, de 50 keV (t}: ; 
Tiys 2.107 sec. î 
*. Discussion. — Nous avons vu dans l'étude des noyaux de HE 


THE qu’il y avait des transitions E; rapides et lentes. On trouve aus$ 
dans les noyaux lourds déformés ces deux sortes de transition (UX, 8 
chap. V). 4 

Dans le cas de !Hf la transition E, rapide de 208 keV renversait com 
plètement le rapport des intensités des rayonnements de désexcitatio 
du niveau de 32r keV. 4 

Nous sommes vraisemblablement ici en présence d'un cas identiquê 
Du point de vue théorique l'intensité des rayonnements E, de 286& 


probabilité de désexcitation du niveau de 286 keV par émission du y dl 


(*} Une étude effectuée ultérieurement [H. Vartapetian, C. R. Acad. Sei. 
1958, 246, 1109] montre que la période du rayonnement E, de 50 keV es 


12. — (6,3 + 0,7).10—1° sec., celle du niveau de 286 -keV 2 Type 0 
Æ 0,7).10-10 sec. On obtient alors, à partir du niveau de 286 keV la cas 


\i£: \ i 
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V. — %#Pa(UX2). Niveau de 92 keV. 


_ RAPPEL DES RÉSULTATS CONNUS sur UX, Er *#U. —_ Le °#Th (UX;) de 
ériode 24 jours, se désintègre par émission 8 pour donner le “Pa 
UX:) (période 1,14 minute), et un niveau isomère UZ de période 
6 heures. Le #*Pa et UZ se désintégrent à leur tour par émission 8 
Jour donner lé ##*U (41) (58). Lorsqu'on étudie la désintégration de 
IUX>, on se trouve rapide- 
nent en présence des rayon- 24, 
iements Ê et y des deux dé- 
ïivés. Nous négligeons dans 
ette étude ceux de l'UZ. 
lip et sescollaborateurs (86) 
nt en effet montré que le 
apport d’embranchement + 
vers l’UZ) et £ (vers **U) de 
'UX: ets 0,63 p. 100. 
- Nous représentons (fig. 2/4) 
e schéma des niveaux de 
JX: et 2**U déduit des tra- 
taux de Ong Ping Hok (58) ee 
t Johansson (41). (Goàs3%) 
- Le rayonnement £ de 
:,3 MeV, qui aboutit au ni- 
eau fondamental de ?#U 
ait à lui seul, et selon les 
luteurs, de go p. 100 (72) Fig. 24. 

98,8 p. 100 (41) des désin- 
égrations de l’UX:. Les rayonnements y de haute énergie sont peu 


1809 


1000 1750: 


234 


onvertis dans les couches K et L de ***U sauf le y de 810 keV (0,2 à : 


d p- 100) qui serait totalement converti dans la couche K (Xx— 
4 keV). 

Il existerait également d’après Ong Ping Hok (58) un y de 43 keV 
liälement converti dans la couche L, mais l'intensité ne semble pas 
léterminée ainsi que les y qui aboutissent au niveau de 43 keV. 
ohansson (41) nesignale pas la présence de ce niveau. ; 
Nos mesures montrent (fig. 26 (b), 27 (b)) l'existence de coïnciden- 
es B (E > 100 keV) —X,; et y (E > 100 keV) — X; et surtout de coïnci- 
lences Xx — X:. On remarquera d’après le schéma (fig. 24) que le 
ombre de coïncidences X1, — X; doit être faible. L 
‘Le schéma des niveaux de UX, (fig. 24) a été établi par Johansson (41) 
EL pour les coefficients de conversion des y de UX: des valeurs 


Pproximatives. Ces valeurs proviennent de la combinaison de ses 


ropres résultats (pour l'intensité y) avec ceux de Stoker et collabora- 
+ 
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teurs. (72) (pour l'intensité des B et des électrons de conversion). Il 
n'indique pas ensuite la proportion de Xx (94 keV) de ***U présente 
dans la raie y de 92 keV. Ong Ping Hok... (58) (59) donnent les coeffis 
cients de conversion des y de 92 et 63 keV, mais ne peuvent atteindré 
celui du y de 29 keV (électrons de conversion de faible énergie). 


Nous avons repris la mesure des coefficients de conversion des 
trois y de 92, 63 et 29 keV, par la méthode des coïncidences y — y, en 
tenant compte de la présence, dans le spectre des rayonnements ÿ 

: de UX4, des photons Xx,. de **U. 

La source sans matière déposée sur 2 Al, ayant une activité de 
l’ordre de 1 uC, a été préparée par Mme Quesney et M. Bouissières par 
extraction de l’'UX; au moyen du tributyl phosphate. ‘ 


SPECTROMÉTRIE ÿ SIMPLE DES RAYONNEMENTS DE UX,. — L'étude du 
rayonnement y émis par la source, après interposition d’un absorbant 
‘de 4 mm Be destiné à arrêter au maximum les £ durs de UX:, permet: 
de mettre en évidence quatre rayonnements de 16 keV (X;), 29 keV; 


W | 


Spectre Y deUX, [mm Be+ 25 u AP] 


200 


# MeV 92 keV + 


100 


(e) 20 el 60 E 


Fig. 25a. 


Situeesg fantuer: 


_ 63 et 92 keV (fig. 25 (a). Le rayonnement de 92 keV compren = 
. tons Xx (94 keV) de SOA RE y de UT. ps D 
La décomposition du spectre y, après les corrections d'absorption 
dans les écrans, et d'efficacité du cristal de INa(Tl) (3,4 X 2,5) permét 
d'obtenir l'intensité relative des photons de 63 keV (45,5 p. 100) et e 

92 keV + Xx/54,5 p. 100). 1 

Le détecteur y est suffisamment éloigné pour éviter les additions 

65 + 29 keV dans le cristal INa(Tl). Nous avons effectué la mesure des 


À 
KY 
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Spectre ÿ en coïncidence 
avec une bande f ( Enax = 100KeV ) 


Coïncidences 
B-X, (1BKeV) 


En L 


100 


Fig. 25 6. 


intensités, en retranchant un fond continu qui provient des Compton 
des y de *#{U et des B durs absorbés dans INa(Tl). 


ÉTUDE DE L'INFLUENCE DES RAYONNEMENTS X DE 2#U. — Pour avoir 
l'intensité relative exacte des photons de 63 et 92 keV de UX», il faut 
tracer le spectre en coïncidence avec une tranche du spectre 8 dé faible 
énergie (+ 100 keV) de UX;. Pour effectuer valablement cette mesure, 
il faut connaître : 


1) la forme des spectres £ de UX; en coïncidence avec les deux y de 
63 et 92 keV; 
* 2) l'influence des rayonnements £ de UX: sur le spectre de UX,. 


. SPECTRES EN COÏNCIDENCE AVEC LES y DE L'UX:. — Les rayonnements Ê 
sont détectés par le même cristal de 6/10 de millimètre d’anthracène 
(fig. 20). On sélectionne dans le canal ÿ les amplitudes d'’impulsions 
qui correspondent au pic photoélectrique des rayonnements de 63 et 
92 keV. 

» Les spectres £ obtenus en coïncidence sont représentés sur la 
figure 26 (a). Les courbes 2 et 3 correspondent à la même énergie 
maximum Ê de w 100 keV. Celle-ci a été déterminée en traçant dans 
lés mêmes conditions le spectre 8 du **Hg pour lequel on connaît 
l'énergie des électrons de conversion K et L du photon de 279 keV. 
Aux faibles énergies la forme des deux spectres est différente. Cette 
différence provient de l'absorption dans l’anthracène des photons X: 
16 keV) de conversion du 29 keV en coïncidence avec le y de 63 keV. 
Pour le voir, on arrête les B jusqu’à 100 keV (écran de 4o mg/cm° Al), 
>n obtient alors en coïncidence la courbe 4. ; 

. Ainsi on peut affirmer que les deux y de 92 et 63 keV sont en coïnci- 


Jence avec le même spectre 8 d'énergie maximum de l’ordre de 100 keV. 
1 \ 
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Pour avoir la forme exacte de ce spectre, il faudrait tenir compte : Ë 
de la réponse non linéaire de l’anthracène aux rayonnements d'énergie, 
inférieure à 125 keV, de la diffusion en arrière dans le support d'Al et 
dans l’absorbant de 4 mm Be, et enfin de la diffusion des £ de faible. 
énergie dans le cristal d’anthracène. Ces corrections 1 ne peuvent être 
M stiées avec grande précision. 


Spectre R (1,2,3] 2 
1 
Spectre direct 


20 40 50 80 E n 

ni Fig. 26 a. + 
;«° 

Influence des rayonnements & de UX2. — Les rayonnements £ des 


l'UX; sont de grande énergie, aussi leur contribution aux énergies infé 


rieures à 100 keV doit être faible. Nous avons tracé le spectre £ en 


coïncidence. avec tous les y d'énergie supérieure à 100 keV (les y de 
#4U). On obtient un fond uniforme qui correspond au début de spee 
des £ de haute énergie de UX:2. 


> 


Spectre y de UX; obtenu par coïncidences. — On trace le spectre À 
en coïncidence avec une tranche £ située dans le spectre de UX; d’éner- 
gie maximum 100 keV (fig. 25 (b)). Le canal 6 doit être placé de fe 
à ne pas prendre de photons X; absorbés dans l’anthracène, ils donne 


: raïent une augmentation du nombre des y de 63 keV. Dans le canal B; 


on prend une partie négligeable des £ de UX.. 
De la courbe (fig. 25 (b)) on déduit l'intensité relative des de 


© de 63 keV (48 p. 100) et de 93 keV (52 p. 100). En comparant © 


résultat à celui obtenu précédemment dans le cas des photons de 63 keW 


et 92 keV + X% on trouve IE À 
NPAU) RS. 

See PE 11. 1 

Limite supérieure du nombre des photons X, de *#U, — La 


figure 26 (b) représente le spectre y en coïncidence avec tous les 8 
d'é énergie supérieure à 150 keV (quasi-totalité des 8 de UX:). | 
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On #0 principalement deux raies qui correspondent aux rayonne- 


= X. et X% de #U. On trouve après avoir effectué les corrections 
N, 
4 


N_ 1,cest une valeur maximum. En effet 
X 
K 
dans la voie £ on prend, en plus des rayonnements f £, les électrons de 
conversion des y durs de #{U ; or d'après le schéma (fig. 24) un certain 
nombre de ces y peuvent tomber sur le niveau de 43 keV (ce rayonne- 


ment étant converti dans la couche L). Le nombre des coïncidences Nx, 


d’ absorption et d'efficacité — 


apparaît alors plus grand qu'il n’est en réalité. 


Spectre Ÿ en coïncidence avec 
la totalité des B > 150 KeV 


+ 50 


20 40 60 ESS 


& Fig. 266. 


- MESURE DES COEFFICIENTS DE CONVERSION. — A) Coefficient de conver- 


sion du y de 29 keV (81). — On trace le spectre y en coïncidence avec 


le rayonnement de 63 keV. 
On effectue une mesure avec comme DR hn mm Be + 25 AI 


(courbe 1, fig. 27 (a)). On en déduit le rapport ge du nombre des pho- 


ons X, de conversion sur le nombre de ÿ de 29 keV. Comme a, Ses LE 
CE 0,/6 est le rendement de fluorescence pour Z — 91) (18) on trouve 
# 12. 

. La courbe 2 (fig. 27 (a)) représente le même spectre en coïncidence 
ivec cette fois un écran supplémentaire de 1/10 de millimètre Sn 
discontinuité K de Sn, E = 29,2 keV). Comme nous effectuons une 
mesure en coïncidence, nous ne sommes pas gênés par les rayonne- 
ments XK (25 keV) provenant de l’absorption du y de 92 keV dans 
’étain. La décomposition du spectre conduit à la valeur «x æ 10,5 (ce 
qui montre, de plus, que l’énergie du rayonnement considéré corres- 
pod juste à la SION K de Sn). 


N- 
va 
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N4 . 


+ 
Coïncidences 69 keV +[X ‘16Hev)+ 29 KeV] 


I6KeV 29KeV 


be 


50 


Et e 20 £ | l 
à 
J 


Fig. 27 a. 


On obtient finalement pour le coefficient de conversion dans la coug 
che L du y de 29 keV a; = 11 H1. : 

Les calculs de Rose donnent pour un E; : a, —=2, pour un M, # i 
«, — 120 et 3000 pour un E:. Pour un M; : &,— 18 000. Notre als 
! se rapproche le plus de celle d’un rayonnement dipolaire électriques 
- L'écart avec la valeur théorique peut provenir d’une très faible pros 

portion de M, (5. 107 *) (la présence du M, étant due à une interdiction 
partielle du E;, voir la discussion). La mesure de la vie moyenne de 


ce y confirmerait cette interprétation. | 
#4 *. Coefficient de conversion du rayonnement de 63 keV. — On , 
2 trace le spectre y en coïncidence avec les photons X: (16 keV) (fig. 27 (b))* $ 


Wa Ce spectre comprend les pics de 16 keV (X;), 29 et 63 keV qui corres 
SRE pondent aux rayonnements de la cascade 29 + 63 keV de UX2, mais 
aussi un pic vers 94 keV qui correspond vraisemblablement aux coïnci= 
dences X; — X, dans ?*#{U. 


 —— 


5004 N4 


Va Le 
mit ché munénoncat datée 


Spectre yen onideste avec X L (16 KeV) 
\ ecrans : &mm Be +25 u AP 


at. ss had ith il ones hs 
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| = Ny 
. On a toujours = ES 
y63 O1 
compté sur la courbe mais divisé par 2 (les deux canaux étant placés 
| dans les deux voies sur les pics de 16 keV, l'efficacité de coïncidence est 

doublée). Après avoir effectué les corrections d'absorption et d'efficacité, 
* on trouve : 


1 
i Gp 6 — 0,4 = 6,03. 
4 TARTIC TEE 
1 


N: étant le nombre de coïncidences 


» Dans cette mesure, nous n'avons pas tenu compte des coïnci- 
» dences X1 — X; dans *‘U. Si elles existent, d’après le schéma (fig. 24), 
leur nombre doit être faible. Ceci est confirmé par la comparaison de 
4.63 avec celui d’un rayonnement E, pur donné par Rose (x, 0,32). 
Le faible écart obtenu peut provenir des coïncidences parasites X; — X; 
dans ?#U. 
Coefficient de conversion du rayonnement de 92 keV. — On doit 
calculer dans le spectre Y direct (fig. 25 (a)), le nombre des photons 
, de 92 keV (N,92) et celui des photons X; qui proviennent exclusive- 
ment de la conversion L du ; de 92 keV (Nxo). | 

| Puisque les rayonnements de 29 et 63 keV forment une cascade paral- 
: lèle à 92 keV, et qu'il n’y a pas de rayonnements $ qui arrivent au 
« niveau intermédiaire, on peut écrire : 


N,63(1 T 263) — N,ag(1 + 9), 


Ny99 Ni 63 
et = 0,19. 


se ro e) Ç d 
Ny29 — Ny63 


_ On mesure globalement sur la courbe (fig. 25 (a)) la quantité Q. 

J (3) Q = Ny92 + Nxo3 + Nx90 + Nxsqeuy) + N,29 + Pic d'échappement 
des photons de l’iode. RU. 
A l’aide des relations (1), (2) et (3) et connaissant N,63 (mesuré sur 
la courbe) et Nx sv) (voir la détermination précédente de Nx, et Nx, 
» dans ?*#U), on en déduit Nx2. On mesure N,92 Sur la courbe, alors : 


41,99 —1,7 E 0,4. 


trie P la valeur ar æ 2. Les calculs de Rose donnent pour Ei : a, —0;1, 


1 Ong Ping Hok et ses collaborateurs (58) ont obtenu par spectromé- 


pour E: : ar —/o, et la valeur «, — 5 pour un M.. 

Les calculs effectués par Sliv (69) qui tiennent compte de la gran- 
“deur finie du noyau conduisent à des valeurs de ax et a, pour des M;, 
inférieures à celles données par Rose. Le facteur de réduction aug- 
-mente avec Z et peut atteindre la valeur de 50 p. 100 pour Z— 92 (des 
"tables n'existent pas encore pour les a). Les mesures effectuées sur 
_ des M, et des M, +E: dans les noyaux lourds confirment ces cal- 


culs (52) (84). 


br) 
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Rapport d'embranchement des deux y de 92 et 65 Fr el e £ 
| comparaison des intensités y des rayonnements de 63 et 92 keV, et la 
connaissance des coefficients de conversion de ces rayonnements; nous + 
pouvons fixer à 68 p. 100 et à 32 p. 100 le rapport d'embranchement 
entre la transition directe de 92 keV et la cascade de 29 et 63 keV. 


MESURE DE LA PÉRIODE! DES NIVEAUX DE UX2,. — Période du niveau 


ne” 


UX;, 
Courbe de æsolution 63-16 Kev. 


° Points calculés Ty, =01 
63 


_10 
HT, =5.10 sec 
63 


LOT = 1.8.10 “sec 
‘63 


QE EN LEA OI ont et À rte 0 


retard 63 Kev 
1 A \ Fig. 28. 


_ intermédiaire. — On effectue les coïncidences retardées 63 — X, (du y 
| de 29 keV). Cesrayonnements sont détectés par deux cristaux de INa(Tl). - 
. Le temps de résolution du circuit de coïncidence (déterminé avec les 
_ deux y de 510 keV du *?Na) est de 1,2.10-% sec. La courbe de résolu- 
tion est représentée (fig. 28). Les points calculés en admettant que 
PDA E,5. 10° sec et k —3,1 et Tir — 0 sont aussi portés sur la : 
+1. figure. 4 
- . , On obtient un accord satisfaisant entre les courbes expérimentales et | 
& calculées. Si nous admettons que Tiy:45 —5.10-t° sec, on obtient une. 
courbe calculée qui diffère encore de la courbe expérimentale. On peut 
affirmer que la période du niveau intermédiaire est Tiy < 5. 10—10 sec. 
Le rayonnement de 63 keV étant un E, pur, il est probable (voir discus- 


Sion, chap. V) que le niveau intermédiaire soit celui de 63 keV (transi- 
tion E, « rapide »). 


wife 
Période du niveau de 92 keV (81).— Nous avons mesuré deux fois 
_ … la période en effectuant les coïncidences retardées B (Emax © 100 keV) — y ! 


L 


[Es 
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L 


de 63 et 92 keV (le montage est représenté (lig. 20)). Le temps de réso- 
lution du circuit de Éicidenee est réglé à 247 w 8.10-° sec. Nous 
avons comparé la courbe 6 — + (63 keV) avec la courbe tracée dans les 
mêmes conditions avec les ray AIN 8 — Xx du Hg (période du 
niveau de 279 keV T,: — 1,2.10-—1° sec (24)). 


N/T g 
dE D 
B-7 [92 Kev] 
T, = 119 + 0,3)10 %sec 


72 


PR CE RIT Ne DT CPE POS ES SP PNR ER Re EE RE 
S 
[2 


Dé 
» à retard B 


: 8 4 0 4 8 12 16 0-%sec. 


N 
# Fig. 29 a. 
AN 


a 
i 


La mesure de la pente de la courbe de résolution B—7 (92 na 
3 (fig. 29 (a)) donne la valeur T;;— (1,9 H0,3).10—° sec. 

… Pour la courbe de résolution & — y; (63 keV) (fig. 29 (b)), la mesure 
- de la pente conduit à la valeur Tin= (2, 3 Ho,3).10° sec. La méthode 
à du déplacement du centre de gravité entre les deux courbes UX; et mi. 
(fig. 29 (b)) donne T;:— (1,8+ 0,3).107° sec. 

# Nous pouvons calculer ces courbes de résolution en admettant : 
Pat, — 4,3.10— sec, 4 — 3,1 photoélectrons par keV  (INa(Tl)) 
24/—8.10"° sec, pour l’anthracène et les £ envisagés, une vie moyenne 
d'apparition du premier photoélectron de T,æ10-* sec, et pour la. 
période du niveau de 92 keV T,y — 1,8.107° sec. On obtient un accord 
satisfaisant entre les courbes expérimentales. et calculées. En particu- 
lier dans le cas du rayonnement de 63 keV, on obtient une pente cal- 
culée de Rorère de 2,2.107° sec bien qu’on admette la période de 
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1,8.10—° sec (cette différence provient du fait qu'on ne peut npReNts 4 
pente propre 54: du rayonnement de 63 keV, $ HE, chap. Il). Les fins de : 
courbes ne coïncident pas exactement, vraisemblablement pour les à 
raisons indiquées au chapitre Il (la forme de A4, est approchée). On À 
obtient finalement pour la période du niveau de 92 keV: 


Tia = (1,8 “0,3).107° sec- i 


ï Ye — i s intensités rela- 
Vies moyennes partielles y. — La connaissance des 


‘pux, = UXx, 


A B-y [53 Kev] 2: 
10° AUE 031.10 sec 


10? 


Fig. 29 0. 5 


l 
tives, et des coefficients de conversion, nous permet d'atteindre les vies 
_ moyennes partielles y, des rayonnements de désexcitation du niveau de 
92 keV. 
. 1) Pour le rayonnement M, de 92 keV on a : 
T, = 1,1: 10 sec. 


La formule de Weisskopf conduit à une valeur 250 fois plus petite, ce 
qui placerait cette transition dans la catégorie des « M, interdites ». 

2) Pour le rayonnement de 29 keV E; + (M2), on trouve une vie. 
moyenne 7,— 107" sec. Il se classe ainsi dans la catégorie des rayon- 
nements EH; + (M:) de longue période (voir discussion, chap. V). 
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Û . CHAPITRE V 


Discussion des résultats expérimentaux. 


[4 
| 
? 
à I. — Transitions M; dans le :3%Cs et UX.. 
4 


Les valeurs de +, que nous avons obtenues pour les rayonnements 


de 122 keV ({*!Cs) et de 92 keV, (UX:), se placent bien sur la droite 
> correspondant aux transitions M, interdites dans les noyaux de Z 
pp (24) (35). 

Le tableau I comprend les valeurs expérimentales de +, données par 
han et Bell (35) et De Waard et Gerholm (24). ! Nous avons ajouté 
le 1#Cs et le noyau impair-impair UX: (?**Pa). Ce tableau contient 
les | w |? expérimentaux tirés de l’équation (4) du chapitre premier. 


not cas 


Tagzeau Î 


j 
% M; « interdits » dans les noyaux de Z impair et dans *#*Pa. 
4 
À 


Te) Nature 7 (M) | |? exp. | | 4 |? théo. 


147 (Mi +:E2) |1,5eb 0,2. ; (24) 
SE ATM; 2,6 + 0,2. ; , (35) 
248 |M;i+(E)?l6,2+ 1,5. ; (35) 
163 M; 2, T0: 20 ; (24) 
PUITS ; (24) 
1513-10 ; (35) 
7.2 ÉT1,9.10 0 À 0,008 (24) 
8,6 + 0,6.10—° ; 0,014 p. thèse 


MAO, 15:107 ? : p. thèse 


La dispersion autour de la valeur moyenne pour | y. |? expérimental 
4 en ne considérant pas le cas de ‘I est de Afuw}/|u/?e 30 p. 100. 

Il est donc difficile d'admettre l'explication des M; interdits par les 
K _ mélanges de configuration (83) (voir chapitre premier). 


l 
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Transirion DE 122 eV pans Le Cs. — Nous pouvons essayer d’ expli-, 
quer cette transition en partant de l'hypothèse d'un moment addi- | 
tionnel dû aux interactions de couplage spin orbite (24). Jensen et | 
Mayer (4o) ont calculé le moment dipolaire magnétique addition-" 


— —+ 
nel ||, dû au couplage (/ s) pour un Fate de masse À — 100. 


et /—/4 pour une énergie de séparation mA & de 2 MeV. Ils RS 
que ce moment est pratiquement eus de er qu'il est propor-£ 
ES 
al +i° 
45 (SI nous dr He da pour le ‘#'Cs une séparation Jr — qu de 2 MeV, 
on trouve | & ?— (0,25)? — 0,062 supérieure à la valeur expérimentale" 
de o,o11. Or l'énergie de séparation (2 MeV) n'est pas connue avec“ 
| précision, on admet en général qu'elle est déterminée à 1 MeV près. 
Le noyau se rapprochant le plus du f'Cs et qui possède dans son h 


“ 


tionnel à l’énergie EŸ de séparation ui 5) {ul 


s 
: 
# 


spectre deux niveaux ÿ7,: — go est H45[n (16) l'énergie de séparation 
est Es — 935 keV. En prenant cette valeur on trouve | u À, —0,0144 
en bon accord avec la valeur expérimentale. Ÿ 


Ce résultat confirmerait par conséquent l'hypothèse que les « M, inter-W 
dits » dans les noyaux de Z impair sont dus au moment d’ interaction à 
es spin-orbite. ‘7 


bu + 


k Transition de 92 keV dans le ***Pa (UX se C'est le seul cas de“ 
transition interdite M, dans-les noyaux impair-1mpair. On ne conuaît À 
pas exactement le spin et la nature des niveaux (de 63 et 92 keV). 4 
… semble qu'on puisse affirmer, toutefois, qu'aucun de ces niveaux n’est 
Das un niveau de rotation du fondamental (le 63 keV a une parité opposée, 
x et le 92 keV se désexcite vers le fondamental par émission d’un rayon“ 

nement M, pur). 

À * Le fait que le ***Pa (UX:) se place bien sur la courbe _ 
UP aux noyaux Z(&) (tableau 1), tend à prouver que le niveau de 92 keV 
Ye correspond à un niveau de particule dû à la transition du proton impair 
_…. seul. La fonction d'onde ayant peu d'influence sur la probabilité 4 
- transition M, interdite, et le moment d'interaction: spin-orbite, ne} 

variant pas avec A, on doit bien retrouver pour ce moment une valeur. 
! correspondant à celle Le noyaux de Zi impair. 


IT. — Transitions dipolaires électriques (E) (noyaux tenait 

x | NÉS i 
A L'étude des transitions dipôlaires électriques montre qu’ on doit dis- 
4 tinguer deux classes de transitions. Celles de périodes mesurables cr 
MA rieures à 2, 10° sac (!Lu, UX:), et celles dont les périodes sont infé- 

| rieures à 2.10—° sec ({THf, Ra, UX:). Plusieurs auteurs ont observé | 


sou 
KR dans les noyaux déformés ces. deux types de ans E;: « Jess » et 
, , (rapides ». . x DR 


i 
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| transitions E, « lentes » et dans le tableau III ceux qui possèdent des 
transitions E; « rapides ». On donne dans les colonnes 3 et 4, les coef- 
» ficients de conversion interne admis pour ces rayonnements ainsi que la 
» nature de ces rayonnements. 
Nous pouvons alors constater que les E, « lents’ » ont des coefficients 
» de conversion supérieurs (d’un facteur qui peut atteindre 6), aux coeffi- 
» cients théoriques de Rose et Sliv. Au contraire les coefficients de 
* conversion des E, « rapides » sont en bon accord avec ceux calculés par 
ces auteurs. L 
Cette différence de comportement des E, vis-à-vis de la conversion 


interne, peut s'expliquer, soit par la présence de pourcentage M, dans 


! les transitions E, « lentes », soit par le fait que .les coefficients de 
» conversion E; de Rose et Sliv sont incomplets pour les transitions E, 
 « lentes ». En effet selon Church et Weneser (21), la structure nucléaire 
L 


doit intervenir dans le calcul des coefticients de conversion interne, et. 


* d’une manière non négligeable, surtout dans le cas de transitions y 
à. 


“interdites. Church et Weneser ne présentent aucun résultat relative- 
» ment aux transitions électriques. il 


Tagzeau Il 


à 
| Noyaux Te à x ou L Nature T172 Réf. 
“4 
| 
|| 2Tm 63 0,19 + 0,04 | E1+ M: 45 -10—8 | (36) (53) (1) 
| ‘Lu 396 0,06 Ei+ M2 SANTO p- thèse 
De | 282 0,034 E1 + M : 
| 17Lu 146 . 0,63 + 0,08 | E1+ M: 1,22:1077 (25) 
miLe7Ac 27 a E1 + (M2) 452 108 (74) 
\ 2Apa 85 F4 E1 + (M2)? | 4,1 .10 8 (731 
26 
ÉSpa 87 fl Ex (M2) 8357100 (29) 
39 x 
-234Pa 29 IL + TI E1 + (M)) Te TO ss p. thèse 
237Np 60 0:72 + 0:07 E1 + (M;) 6,5 .10—4 (8) (39) () 
at 26:4 55 :| E: + (M) 
239Py à 0,2 E; + (M?) 1:93-10 7 (30) 


Il (4) La nature E; + M, à été admise par ces auteurs en partant du coefficient de 
- || conversion x, et des rapports d'intensité L, : L;, : L;;,. 

{ (2) La valeur expérimentale.des rapports d'intensité L, : L;5° Lys du rayonnement 
|| de 60 keV, donnée par Hollander, Smith et Rasmussen (Phys. Rev. 1956, 102-1372) | 
est en désaccord. avec la valeur théorique de Rose pour un E, ou un E; + M. 
Le coefficient de conversion interne @, est égal à'2 fois celui de Rose pour un Es. 


Les corrélations angulaires donnent une nature E; pour Ce rayonnement. 


-” Nous avons porté dans le tableau II les noyaux qui possèdent des 
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ve 2 a 


Nous continuerons donc à adopter le point de vue couramment 
admis (20) (25) (36) (53) (54), qui consiste à expliquer l’augmentation 
de la valeur des coefficients de conversion par la présence d’un certain 
pourcentage de rayonnement d’un autre ordre multipolaire. Des mesu- 
res précises de corrélations angulaires seraient nécessaires pour confir-: 
mer l'existence de tels mélanges. 

En admettant la présence de pourcentage M; dans les transitions E; 
lentes, nous pouvons calculer les probabilités partielles y des termes 
purs E, et M:. Les Valeurs obtenues sont portées, en unité Weisskopf, 
dans le tableau IV. Mise à part l'UX;, on peut voir que les probabilités 
de transition des M, sont en accord avec celles de Weisskopf, elles 
sont peu sensibles à la déformation des noyaux. Les probabilités de £ 
transition E, sont par contre inférieures d’un facteur 10* à 107. 4 


% 


4 


TagLeau III 


Noyaux et CHERS Nature T172 Réf. 
15Eu 98 OS NOT E; MAO (82) 
277 HS 208 0,042 + 0,002 E; <AAIO p- thèse : 
225 Ac 40 7 1,0 E, << '2.10—° (61) 
28Ra 50 (o,4-2) E, Aero p. thèse 
234Pa 63 0,4=E10;03 E;, AB ATOm p- thèse 
235Np 48 E; 2 (3) 
“NP 75 < 0,25 Ei < 2.10? (4) (73) 
FACTEUR DE RÉDUCTION DU E; DE 3096 keV pu ‘Lu. — Chase et À 


Wilets (20) en partant des fonctions d’ondes de Nilsson ont calculé là 
probabilité de transition E, de 396 keV Ps. Cette probabilité dépend 
de la déformation à du noyau. 1 

Si ô—0 on est dans le modèle en couches et P{#)—0. Pour une. 
grande déformation, ces auteurs remarquent que le modèle de Nilsson 
implique que de nouveau P(5,) — 0. Pour une déformation moyenne, la 


probabilité de transition est faible comparée à une transition Weisskopfi 
non interdite. " 


P(s1) ; 
P(Weiss.) cv 1,4 è 107?, 
alors que l’expérience donne 5.10" (tableau IV). On obtient ainsi une 
réduction supplémentaire d’un facteur 300. | 
Si l’approximation.du couplage fort n’est pas tout à fait justifiée, 1l 
se peut que la déformation ne soit pas la même pour l’état fondamental! 
et pour le niveau de 396 keV. Ceci donne une réduction de la probabilités 
L 


Pour une déformation à — 0,28 (Lu) ils trouvent 


| 
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Tagceau IV 


| Noyaux Energie LEE PyIMe ee 
(keV) P,(E1) Weiss. P,(M;) Weiss. 
| 189Tm 63 10 o 
É »3573; 
A 325 RO a : 
282 72-10 o, 
17Lu 146 2.10 . 
227A & 27 1,7.10—5 7 
| 23PA 29 6,7.10— 50 
237Np 60 3.8.10— 0,75 
26,4 308-1078 0,7 
239Pu 105 4.4.10 7 o,12 
; mas 


de transition. Ce facteur de réduction supplémentaire est très sensible 
* (fonction exponentielle) à la variation de forme du noyau. 
j On peut également, pour expliquer l’écart observé entre la théorie et 
- l'expérience, mettre en cause les fonctions d'ondes utilisées par Chase 
“et Wilets. Tout en restant dans l’approximation du couplage fort, il 
; serait nécessaire de calculer de nouvelles fonctions d'ondes en considé- 
“rant une forme de potentiel nucléaire différente de celle du modèle de 
» Nilsson (chap. premier). 


# COMPARAISON DES TRANSITIONS E, pans LE ‘Lu er ‘THf. — On connaît . 
- pour ces deux noyaux les schémas et les spins des niveaux, les rapports 

. d'intensité et les périodes de rayonnements y. 
On a dans le ‘Lu une transition E; « lente » (282 PA et dans le 


Re > 68. Cette 


. différence de comportement E,, n’est pas due au fait qu’ #e n des noyaux 
“est impair en protons et l’autre impair en neutrons, car on trouve dans 
D Hop (60 keV) et le **Np (75 keV) ces deux sorties de transitions E, 


avec pu ne 33 (tableaux IT et HT). 


Ball sn HUE de comparer les deux noyaux de ‘Lu et ‘7Hf, car 

les rapports d'intensité des E, vers les deux niveaux d’une même 

x famille de rotation sont connus, et il est possible de calculer ces rap- 
» ports par la formule de Alaga et autres (2) (formule 6, chap. premier). 

- Cette formule est valable dans l’approximation du couplage fort. 

Si nous considérons le noyau de **’Np, le niveau de particule de 

60 keV se désexcite par l'émission de deux E, « lents » de 60 et 26,4 keV 

. avec : 

“4 : B(8:)/5/2 — 7/2] 

| BF: [5/2 —» 5/2] 


Mnn, de Phys. 13 série, f. 3 (Juillet-Août 1958). to 


; 17Hf une transition E, « rapide » (208 keV), telle que 


L) 


distinguent des noyaux pourtant voisins. 


_ Systèmes de coïncidence, les scintillateurs INa(Tl) ont pu être utilisés 


de niveaux excités dans les noyaux suivants : 


624 HAMLET VARTAPETIAN 52 


alors que la théorie donne o,/. Le rapport des B(M:) est égal au rap. 


port théorique. 
175 à d * BosE1)] 9/2 — 9/2| 
Dans le noyau de ‘Lu (8 — 0,28) on trouve pour Bas Eu(o/e = US 


? : . E BasetM2) , 
un écart de 10 avec la théorie, tandis que le rapport BtMa) St égal au 


rapport théorique. 

_ É Bsos(E:)9/2 — 9/2] 

Bau(E:)[9/2 — 7/2] 

le rapport théorique. £ 
L'écart au couplage fort, s’il existe, ne peut pas expliquer ce gross 


Pour le noyau de ‘HF (5 — 0,26) est égal à (10°) fois, 


. désaccord avec la formule d’Alaga. Les deux noyaux de ‘Lu et :77H£f" 


ont en effet sensiblement la même déformation à et la même premières 
famille de rotation. Le désaccord provient du fait qu’une des transi- 
tions E, (celle de. 208 keV de ‘’Hf) voit sa probabilité augmenter.ets 
cette augmentation de la probabilité renverse le rapport des intensités.« 

On remarque que ce fait est général car, comme le montre les 


_ tableau IT, la transition E, « rapide est l’unique voie de désexcitationm 


des niveaux de période courte (< 2.107° sec). On n'obtient pas en effet 
deux transitions E{ « rapides » en parallèle dont les probabilités w 
réduites (B) satisfont à la formule de Alaga. È 

Ainsi deux noyaux qui présentent sensiblement la même déformation, 
et les mêmes niveaux de rotation comme !Lu — ‘Hf, ?Np— 2Np, ë 
ont des rayonnements E; dont les probabilités de transition sont nette- 
ment différentes. + 

Il faut par conséquent admettre que les transitions E; sont beaucoups 
plus sensibles à la force de couplage, aux détails fins de la structure 
nucléaire, ou à d’autres grandeurs, que les niveaux de rotation et les 
probabilités de transition M:. Les probabilités de transition E, permet- 
traient ainsi de mettre en évidence des phénomènes du second ordre qui 


RÉSUMÉ ET CONCLUSIONS 


L'appareillage de coïncidences rapides que nous avons réalisé s’est 

a? i .. . \ ? 
montré répondre aux conditions requises. 2. 
Comme le laissaient prévoir les calculs des courbes de résolution des 


pour la mesure-des périodes courtes de l’ordre de 10-° sec. 
Nous avons ainsi mis en évidence, pour la première fois, les périodes. 


| 1108 ke niveau de 122 keV Ti: = (4 +o,3).10-° sec. 
é ELU: niveau de 396 keV Ti; = (3,4 + 0,3). 10? sec. 
‘Pa (UX:) : niveau de g2 keV Tia = (1,8 + 0,3). 10° sec. 


\ 1 


{l ya 
#1 fu 
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? 


Let fixer une limite supérieure pour les périodes du niveau de 321 keV 
du THE Ti<4. 10-10 sec, et du rayonnement de 50 keV du ?*Ra (AcX): 
Buy < 2. 10° sec (1). 
LE A la suite de mesures en coïncidence Y — Y, nous avons pu établir le 
schéma des niveaux du ‘*!Cs, et donner, par la valeur du coefficient de 
} conversion interne la nature du rayonnement interdit de 122 keV. La 
transition M, dé 122 keV, s'interprète comme étant due à l’existence, 
dans le noyau, d’une interaction spin orbite. 
L.- L'étude du ‘Pa (UX:) nous a permis de mettre en évidence la pre- 
mière transition interdite M, (transition de 92 keV) dans les noyaux 
:impairs en neutrons et en protons. D'après notre résultat, le niveau de 
92 keV peut correspondre à un niveau de particule dû à la transition 
“du proton impair seul. 
Nous avons trouvé pour le rayonnement de 29 keV (E; « lent ») un 
coefficient de conversion cinq fois supérteur au coefficient théorique de 
> Rose pour un E; pur. Pour le rayonnement de 63 keV (E, « rapide »), 
le coefficient de conversion est en accord avec celui de Rose. 
* Nous avons groupé nos résultats sur les E, ({%Lu, :7Hf, ?2%Ra, UX:) 
avec ceux existant dans la littérature. On observe deux classes de tran- 
“sitions E,. On remarque que les transitions E, « lentes » ont des coeffi- 
-cients de conversion interne supérieurs aux coefficients théoriques. de 
. Rose et Sliv. Ceci peut s'expliquer soit par la présence d’un certain 


> pourcentage de rayonnement M, soit par le fait que les coefficients 


théoriques de Rose et Sliv sont incomplets pour cette classe de transi- 
tion (intervention de la structure nucléaire dans le coefficient de conver- 
sion) (?). 

» Notre valeur de la probabilité de transition du y E, de 396 keV du 
“55Lu est inférieure d’un facteur 300 à celle calculée dans le modèle de 
-Bohr-Mottelson. Pour interpréter ce désaccord on peut soit admettre 
“que l'approximation du couplage fort n’est pas complètement justifiée, 
“soit mettre en cause la forme du potentiel nucléaire utilisé par Nilsson. 
“ Pour le :’Hf, nous avons trouvé la valeur 125 pour le rapport 
des probabilités réduites de transition E, des rayonnements de 208 et 
321 keV. Ce rapport est supérieur d'un facteur 10° au rapport théorique 
bien que le modèle collectif soit valable comme l'indique la présence 
“des niveaux de rotation. Ce désaccord important doit être associé à la 
Wprésence inexpliquée de deux types de transitions FE, lentes et rapides 
“dans les noyaux déformés (Lu et :7Hf). 

à 
4 


| () Voir page 40. 


ù 


"Nuclear Physics, 1958, 5, 617) confirmeraient cette hypothèse, 


“Ann. de Phys., 13 série, t. 3 (Juillet-Août 1958). 4o° 


# à i 


{‘) Des calculs effectués récemment (S. Nirsson et J. Rasmussen.: 


# 
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: CHAPITRE PREMIER 
; 


rincipes de la résonance paramagnétique électronique 
+ 


L 
4 


4 


La caractéristique fondamentale des substances paramagnétiques 
urnit aussi la base du phénomène de résonance paramagnétique élec- 
onique : les électrons des ions paramagnétiques possèdent un moment 
igulaire résultant, dont le mouvement est relativement libre. Lorsqu'on 
>plique à une substance paramagnétique, un champ magnétique con- 
nu, on décompose l’état fondamental en plusieurs niveaux Zeeman 
ai correspondent aux différentes orientations permises par les lois de 
lection quantique pour le moment angulaire résultant. Alors sont 
alisées les conditions pour qu’un champ magnétique haute fréquence, 
rpendiculaire au champ magnétique continu, puisse induire des tran- 
tions entre ces différents sous-niveaux et les spectrographes à réso- 
ince paramagnétique électronique sont conçus et construits pour pro- 
jquer et observer ces transitions. : 

Le phénomène de résonance paramagnétique électronique a été 
jservé pour la première fois par Zavoïski en U. R.S.S. où une théorie 
ait faite par Frenkel. Aux U.S. A., Cummerow et Halliday entre- 
ïrent des expériences de résonance Het ue C’est en Angleterre, 
1 Clarendon Laboratory d'Oxford, que l’étude de la résonance para- 
agnétique électronique prit un très grand essor. Depuis, de nombreux 
ectrographes ont été construits un peu partout ; leur principe diffère 
1 peu suivant les substances étudiées. Nous décrirons, dans cemémoire, 
1 spectrographe construit au Laboratoire pour l observation des spec: 
és de résonance de radicaux libres organiques et les propriétés qu 1l 
Jus a permis de mettre en évidence et nous discuterons la précision 
teinte par ce moyen dans les mesures. 

Nous allons brièvement rappeler quelques principes fondamentaux 
li permettent l’analyse des spectres de résonance paramagnétique 
ectronique (11). 


4 f PS 
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Condition de résonance. — L'énergie, dans le champ magnét 
que continu H, d’un état de nombre magnétique électronique À 


, , eh “ 
est MgBH où B représente le magnéton de Bohr =. Les transitior 


permises entre les différents niveaux énergétiques eorresponder 
à AM = +1 et sont donc induites par un champ magnétique haut 
fréquence, de fréquence déterminée par hky = 86H; g. est le facteu 
appelé par Kittel (41) facteur de décomposition spectroscopique. 
Dans le cas d’un électron possédant seulement un moment orbita 
g est égal à 1 (dans les couplages plus simples, courants en spectn 
scopie lumineuse classique, g porte le nom de facteur de Landé). ! 
Dans le cas d’un spin libre, sans contribution orbitale, g prendAl 
valeur 2,0023 (1). : 
Pour les atomes, les ions, les molécules et les cristaux qu’étudied 
résonance paramagnétique électronique, le mouvement de l’électro 
n’est pas simple en général : ce n’est ni entièrement un mouvemer 
orbital, ni entièrement un mouvement de spin, mais une combinaiso 
compliquée des deux. Il est affecté à la fois par l'existence d’interactiot 
électriques et magnétiques entre les électrons et par les couplages spi 
orbite. Nous n’analyserons pas en détail la variété des cas qui peuvét 
se présenter. Mais pour situer le problème, nous remarquerons que 
cas du couplage Russel-Saunders, prééminent en spectroscopie classiqu 
ne joue pas un rôle aussi important ici; on le voit bien en rappelants 
définition classique du nombre quantique orbital total L et du spi 
total S qui admettent la résultante J, le nombre magnétique quantiqi 
associé étant M, : g prend alors la valeur : 4 


ER DV 


, Rare + S(S + 1) — L({L + 1) 
2J(J + 1) 


(voir E. U. Condon et G. H. Shortley) ( 


qui est bien différente de 2,0023, du cas simple et fondamental en r 
nance paramagnétique. 


0 


CNP © PR 


traitons 


Structure fine. — Nous venons de le dire, l’électron paramagi 
tique ne peut être considéré comme entièrement libre. Il est d’abo 
soumis au champ électrique cristallin interne dû aux charges électriqu 
créées par les porteurs diamagnétiques et aux moments dipolaires 
molécules comme H,0, NH, ... L'état fondamental se trouve do 
«modifié, l'effet Stark du champ électrique dépendant essentielleme 
de son ordre de grandeur qui peut varier ici dans des limites bien ol 


+ 
: 


(1) Le facteur correctif 0,0023 a été mis en évidence par des mesures P 
cises et provient essentiellement des corrections de radiation (S. H. Kœñ 
A. C. Prodell, P. Kusch, 1952) (42). ‘4 


LA RÉSONANCE PARAMAGNÉTIQUE ÉLECTRONIQUE 633 


rges que s’il s'agissait d’un effet Stark voulu et créé de main d'homme 
: laboratoire. 

Si le champ cristallin est assez fort pour briser le couplage spin- orbite, 
| observe une décomposition Stark des niveaux orbitaux, mais il n'y 
pas d'action sur les spins et pour chaque niveau orbital, il 
Ste 25 + 1 états ; et, dans le cas où un niveau orbital est plus es 
le les autres, on a un paramagnétisme analogue au paramagnétisme 
spin libre, une raie unique avec un g voisin de 2. 

Si le couplage spin-orbite n’est plus négligeable devant l'action du 
amp cristallin, ou d'une de ses composantes de plus basse symétrie, 
se produit une décomposition partielle ou totale des niveaux de spin 
L dehors de tout champ extérieur. C’est ainsi qu’apparaît le, phéno- 
ène de « structure fine » en résonance paramagnétique. 

Nous n’insisterons pas davantage sur les différents aspects de ce 


oblème (32) (45). 


Structure hyperfine. — Pour l’électron paramagnétique, l’action 
S champs magnétiques créés par les noyaux magnétiques voisins se 


perpose au champ magnétique continu H et aux champs magnétiques 


aux créés par ses voisins. Le moment angulaire du spin nucléaire 
b caractérisé par le nombre quantique I; il y a 21 + r orientations 
ssibles du noyau par rapport au champ magnétique, H et à chaque 
ientation du noyau correspond un champ magnétique local différent 
i s'ajoute à H. Les interactions magnétiques [.J décomposent done 
âque niveau électronique en 21 + 1 niveaux également espacés, lé 
lantum y a un effet négligeable sur le moment nucléaire, les transi- 
ns permises sont les transitions Am = o, AM — + 1, m nombre 
antique magnétique nucléaire. D’où l’existence de 21 + r raies égale- 
ent espacées qui constituent le spectre de « structure hyperfine ». 
1e étude plus détaillée de certains aspects de ce phénomène sera faite 
ur certains radicaux libres dans les chapitres suivants de ce mémoire 
Le 

Interprétation générale d’un spectre de résonance paramagnétique 
'céronique au moyen de l’Hamilionien d'Abragam et Pryce. — Abra- 
m et Pryce (1) (2) (3) (4) ont montré qu'il est possible d'interpré- 
Pla grande variété des valeurs de g mesurées avec précision, les effets 
S! structures fines et hyperfines, les symétries et anisotropies carac- 
istiques de l'échantillon. Pour cela ils ont montré comment construire 
Hamiltonien de spin adapté à la substance étudiée et écrit avec le 
5 de constantes possibles. Les valeurs de ces constantes sont 
suite interprétées en considérant un modèle de couplage donné ; 
és sont déterminées à partir de la mesure de g et en s’aidant 
tutres informations obtenues par d’autres méthodes physiques. Cette 
prie complexe ne sera pas développée ici mais nous signalons 


‘ 
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qu’elle s’est parfaitement adaptée aux résultats expérimentaux! 
Bleaney et de l’équipe d'Oxford (18) (20). 120 


Largeur de raie. — Les raies observées en résonance paramagr 
tique électronique présentent une certaine largeur. Celle-ci est essentiel 
ment déterminée par des interactions qu'on peut classer en trois ca 
gories. | 


INTERACTIONS SPIN-SPIN. — Sur chaque électron agit le char 
magnétique créé par les moments magnétiques des électrons ou des16 


_ les plus voisins. C’est une action dipôle-dipôle qui a d’abord été étudh 


par Van Vleck (74) puis par Pryce et Stevens (62). Elle est indépendar 
de la température et on ne peut la diminuer qu’en diluant la substant 


INTERACTIONS SPIN-RÉSEAU. — Des interactions se produisent-emi 
l'énergie magnétique des dipôles magnétiques orientés et l’énergie'th: 
mique du réseau. Elles influent sur la durée de vie des états exc 
donc sur la largeur des raies. On leur associe un temps de relaxation 
qui caractérise le temps que met, dans ce mécanisme, un spin à chane 
de direction et à prendre ou à céder au réseau un quantum d’éner! 
Van Vleck (73) a étudié les variations de + en fonction de la températü 
+ est plus long et la raie plus étroite, si T diminue. + dépend égaleme 
de la séparation entre l’état fondamental et le premier état excité etu 
d'autant plus long que cette séparation est plus large. t 

INTERACTIONS D'ÉCHANGE. — Pour être complet, il y a lieu ici d'& 
quer ce type d'interaction qui est souvent forte. Mais comme elle 
particulièrement importante dans la résonance des radicaux libres or 
niques, objet de ce travail, nous l’étudierons en détail dans le chapitrell 


CHAPITRE II 


Le spectrographe 


FER RSS trs 2 Ré Sa 


| Nous avons construit un spectrographe de type classique destin 
l étude de la résonance paramagnétique électronique de certains ra 
caux libres organiques. Nous allons décrire ici ses principaux organ 
son fonctionnement et ses caractéristiques. À 
| 
L. — Choix de la longueur.d’onde utilisée. — La fréquence y ati 
et le champ magnétique H sont liés par la melation hy — 28H, & 


numériquement g.H.A — 21,5 H (H en kiloærsteds, À en centimètre 


t 
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Gette relation montre que l’on pourrait choisir arbitrairement la fré- 
4 


quence y à condition d’opérer dans un champ convenable. 
FRÉQUENCE ET LARGEUR DE RAIE. — À première vue il paraîtrait 
donc commode de choisir pour fréquence du spectrographe une fré- 
quence radio. Pour une fréquence de 30 MHz la valeur imposée au 
champ est de l’ordre de 10 œrsteds. Mais avec un tel spectrographe il 
faudrait se limiter à l’étude des raies étroites, de largeur inférieure à 
10 œrsteds. Nous verrons ultérieurement que cette restriction n’est pas 
gênante en ce qui concerne les radicaux libres organiques à l’état solide 
encore que dans certains cas ces largeurs dépassent 10 œærsteds. Mais 
ces radicaux, quoique nombreux, représentent en somme une éxcep- 


tion : pour tous les autres échantillons, la largeur des raies est bien plus : 


grande. En particulier, et c’est un des buts fondamentaux de notre tra- 
vail, il suffit de faire passer ces radicaux en solutions diluées pour que les 
largeurs des raies deviennent prohibitives ; elles augmentent jusqu’à 
30 œrsteds et il devient gênant et même impossible de les observer aux 
fréquences radio. 
D'autre part, pour l’étude des structures hyperfines, on opère à de 
très faibles concentrations en substance paramagnétique et les raies 
©bservées doivent être assez intenses pour demeurer observables. Nous 
Allons montrer que l'intensité du signal est d'autant plus grande que 
la fréquence de travail est plus élevée. 


FRÉQUENCE ET INTENSITÉ DU SIGNAL. — Nous appelons intensité 
de la raie de résonance l'aire comprise sous la courbe d’absorption 
Construite en fonction du champ à fréquence constante. Elle est d’abord 
proportionnelle au nombre de sauts d’un niveau à l’autre par unité 
de temps donc à la différence des populations entre deux niveaux, soit 
ÉNh (où N est le nombre de 
| 27 +z kT 
porteurs paramagnétiques) et d'autre part d'autant plus grande que le 
quantum d'énergie absorbée est plus grand. L’intensité d’une raie de 
résonance est done proportionnelle à h?ÿ? ou encore à H? et, en consé- 
quence, il y a intérêt à opérer à fréquence donc à champ aussi élevés 
que possible pour l'étude des structures hyperfines afin que les raies 
Soient, malgré la grande dilution paramagnétique, assez intenses pour 
être détectées. Le bruit de fond qui gêne l’observation du signal est 
én effet dû à des causes étrangères : son intensité n’est pas liée à celle 
du signal (les fluctuations propres du signal sont négligeables ici). 

“ C’est pourquoi nous avons construit un spectrographe en ondes centi- 
métriques. Le klystron qui l’alimente fonctionne dans la bande des 
3 em et nous opérons en général à la fréquence fixe de 9 400 MHz 
{A = 3,20 em) qui correspond, g étant voisin de 2, à un champ de l’ordre 
de 3 300 œrsteds très facilement réalisable. 


(formule de Langevin-Brillouin) : 
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II. — Schéma de principe du spectrographe réalisé et description & 
ses divers organes. — Nous avons utilisé une méthode de pont et cons- 
truit le spectrographe à double T classique (8), dont la figure 1 repré- 
sente le schéma de principe. 


Alystron et 
alimentation 


v br LA 
uni/ire 


électro -armant 


ondemetre 

bobine de ba/2ye La 

du champ TE É 
Mes : î 
774 adepi PRE D î 
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1 

; 
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Amplificateur } 

57E $ 

è 

! 

! 

4 

Fig. 1. — Schéma général du spectrographe. | 

| 

N 

Nous allons en étudier séparément les divers éléments : | 
| 

L 

1 

L’émerreur. — Il est constitué par le klystron et son alimentation 


Suivant la nature des études entreprises, nous avons utilisé deux klys 
trons différents. L’un fonctionne à une puissance nominale de l’ordri 
de 30 milliwatts et l’autre à une puissance de l’ordre de 3 watts. Il es 
ainsi possible de réaliser, au moyen d’un atténuateur variable, toute L 
gamme des puissances de o à 3 watts. 


a) Le klystron 723 A. B.— C’est un klystron faible puissance (30 mil 


watts) d’un type courant. Rappelons ses caractéristiques de fonction 
nement : 
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, 1 
tension cathode-anode : — 300 volts, débit : 23 milliampères ; 
tension réflecteur-cathode : — 150 volts ; 
l'alimentation de ce klystron est classique ; nous ne la décrirons done 
) pas ici. 
b) Le klystron R 372 de la Compagnie Générale de T. S. F (1). — L'exa- 
: men des caractéristiques de fonctionnement du R 372 nous a conduit 
à l’utiliser dans les conditions suivantes : 


fréquence : 9 400 MHz ; À — 3,20 em : 
puissance : 3 Watts ; 


tension cathode-anode : — 2 300 volts, débit : 8o milliampères ; 
4 . » 

tension réflecteur-cathode : __ r 200 volts ; 

tension wehnelt-cathode : — 70 volts. 


” Divers problèmes techniques ont été posés par l'emploi de ce klys, 


304[TL 
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Fig. 2. — Alimentation du klystron à forte puissance. 


« 
| 


| tron d’un type peu classique. Une difficulté a dû être résolue d’abord : 
“l'obtention d’une stabilité suflisante des tensions d'alimentation, alors 
beaucoup plus élevées. Nous avons été conduit à utiliser deux sources, 
l’une pour la cathode et l’autre pour le réflecteur et le wehnelt. Leur 
schéma d'ensemble est donné par la figure 2. 


(1) Je suis heureuse de remercier ici M. Leboutet, Ingénieur à la Compa- 
‘gnie Généräle de T. S. F., d’avoir mis gracieusement ce tube à ma dis- 


position. 


f 


A pin 
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Alimentation de la cathode. — Le principe est connu : une triode du. 
type 304 TL est insérée dans le circuit d'alimentation de la cathode 
à titre de robinet de courant variable ; sa gille est commandée par lai 
tension de sortie d’un amplificateur différentiel à courant continu de 
gain 10 000 constitué par deux doubles triodes 6SN7 et une tétrode 807; 
et dans lequel une fraction de la tension appliquée sur la cathode est 


. comparée à une tension de référence, la différence étant convenable- 


ment amplifiée. La stabilité de la tension de fonctionnement a été mesus 
rée par une méthode d'opposition. En valeur relative elleest du x [ro 000. 
La valeur élevée de la tension impose de prendre diverses précautions! 
pour l'isolement. | 


see 


Alimentation du swehnelt et du réflecteur. — X1 s’agit d’une source qui 
ne débite pas et nous nous sommes contentés de stabiliser la hautes 
tension redressée et filtrée au moyen de tubes régulateurs OA, montés, 
en série avec, en parallèle sur chaque tube, une forte résistance de 


:200 000 ohms pour permettre une répartition initiale correcte des ten- 
; : 3 E . À NES à 
sions. Un filtre RC incorporé sur le circuit réflecteur élimine toute oscil= 


lation résiduelle. Une telle stabilisation s’est avérée suffisante. Il faut” 
pouvoir faire varier la tension du réflecteur. A cet effet, celle-ci est pré 
levée, comme le montre la figure 2, par l’intermédiaire d’un contacteur 
à 6 positions avec potentiomètre entre les diverses positions. Ceci 
évite d'introduire un potentiomètre unique, done de forte résistances 
dont l'emploi est à rejeter; la résistance de sortie de l’alimentation 
réflecteur ne devant pas dépasser 100 000 à 200 000 ohms. 1 
La puissance débitée par le klystron étant considérable, une cireula 
tion d’eau le refroidit constamment. 


Enfin, la sortie du klystron est constituée par une ligne coaxiale qui 


a été adaptée soigneusement au guide rectangulaire du spectrographe 


Il s’est avéré intéressant d'étudier la saturation de la résonance et 
donc d’extraire la plus grande puissance possible de la source. Cette 
exigence est peu compatible avec la stabilité de fréquence qu’on obtient 
d'ordinaire en découplant l'émetteur du reste du spectrographe. L 


problème se pose de façon différente suivant que l’on peut se permettre 


de perdre une partie de la puissance nominale du klystron ou que l'on! 


désire l’utiliser intégralement. 


Dans le premier cas, nous utilisons comme découpleur un atténuateur. 
Dans le second cas, il est très avantageux d'utiliser un coupleur direc* 
tionnel du type « uniline » basé sur l'effet Faraday dans les ferrites. 
L'avantage d'un tel système sur nn atténuateur est qu’il est sans perte 
dans la direction de propagation et réalise un isolement complet de 
l'émetteur, l’onde réfléchie étant absorbée. Nous utilisons un décou- 
pleur «€ uniline » lorsque le spectrographe fonctionne avec un klystron 


CO JA LS . s. . SLR . ET . 
. à faible puissance et qu’il y a donc intérêt à utiliser cette puissance au 


maximum, Par contre, lorsque le spectrographe fonctionne à forte 


* 
( 


D 
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puissance, il est intéressant d’avoir un atténuateur qui, tout en décou- 


plant, permet de contrôler la puissance, 


7 


La cav ographe à à résonance 
péramagnétique, r lies était ASS soumis à un champ 
magnétique continu et au champ magnétique H. F. d’une onde de fré- 
quence y, que nous avons choisie centimétrique. Nous opérons dans une 
cavité et non dans un simple guide d’onde afin de pouvoir concentrer 


le champ micro-onde dans un échantillon petit placé dans le champ 


continu H. 
Lorsqu'un échantillon paramagnétique est soumis au champ haute 


Fee : . : MAT: UE : 
fréquence H, sin wt, 1l absorbe l'énergie = w "HE où y” est la partie 


imaginaire de sa susceptibilité. Bleaney (17) a montré que le rapport 


de la puissance absorbée par l’échantillon à l'énergie emmagasinée dans 


; RS . AT y” = . . 
la cavité était ns où (, est le facteur de surtension de la cavité à 


vide et V son « volume effectif » déterminé par H°de = HN, 


H, étant la valeur particulière de l'amplitude du champ haute fréquence 
à l'endroit de l’échantillon. 


Le choix d’une cavité va donc être essentiellement déterminé par le 


rapport Qo/ V. Il faut, pour avoir une bonne sensibilité que Q,/V soit 
grand ; ceciimplique que l’on a intérêt à choisir Q, le plus grand possible 
mais à Die que le coefficient de remplissage de la cavité reste grand. 
D'autre part, le spectrographe sera d'autant plus sensible aux variations 
de fréquence du klystron que sa cavité aura un Q, plus élevé. 

Ces considérations nous ont conduit à opérer dans des cavités rec- 
tangulaires fonctionnant dans le mode classique H,n. Elles sont obte- 
nues en cloisonnant par un diaphragme percé d’un trou de 6,2 mm de 
diamètre, un guide rectangulaire de section normale court-cireuité. Leur 


1 


longueur à la résonance est À,/2 et est réglable au moyen d’un piston 


sans contact. Les dimensions, relativement faibles, de cette cavité, 
favorisent un coefficient de remplissage correct ; le facteur de surtension 
a été mesuré : il est de l’ordre de 1 500 à 1 600 en présence de substance 
paramagnétique ; le « volume effectif » V est de l’ordre de 3 em. 
L'échantillon paramagnétique est placé au voisinage du piston de 


réglage dans la zone de champ magnétique haute fréquence maximum , 


et de champ électrique minimum. Il est souvent commode, pour des 


essais systématiques, de pouvoir facilement introduire l'échantillon dans 
la cavité sans démonter entièrement celle-ci. Pour cela, sur un des deux 


petits côtés du parallélipipède, au niveau du piston, une ouverture cir- 
culaire de diamètre $ mm est prévue dans la paroi de la cavité et un 
tube cylindrique de longueur 2 cm y est soudé. Les dimensions du tube 
sont telles que les ondes U. F. H. y sont au cut-off et, en conséquence, 
le fonctionnement de la cavité ne se trouve pas altéré et il est facile 


6 10 G..  BERTHET 


; ns 
d'introduire un tube de verre, ou mieux de quartz, contenant l’échan- 


Ë vise 


tillon paramagnétique à étudier. D'autre part, un dispositif d’orenta-: 


tion de la substance dans la cavité a été mis au poiut et sera décrit en 
détail au chapitre III. 

Enfin, signalons que les faibles dimensions de la cavité rectangulaire 
permettent de l’immerger facilement dans un vase Dewar maintenu 
plein d’air liquide par exemple, par un système de circulation. Ceci 
permet d'opérer parfois, sans changement de cavité, à une température 
différente de la température ordinaire. 


Le T macique. —— Il constitue (fig. 3) le pont, organe essentiel du M 


montage. La puissance fournie par le générateur pénètre dans le bras H 
(ou bras 3) du T magique et le bras E (ou bras 4) est relié directement 
au cristal détecteur. Le bras 2 constitue le bras de référence : il est relié 
à une terminaison adaptée. La 
cavité expérimentale est couplée 
au bras 1, le bras d'étude. Il 
n'y a pas de couplage entre les bras 


, bras 4{brasE£) ; 


rence ne refléchit aucune puissance. 
La seule puissance qui atteigne le dé- 
tecteur est donc celle réfléchie par le 
T magique . bras 1. Si nous introduisons dans ce 
bras un correcteur d’impédance, 
nous pouvons, grâce à lui, faire varier 
à volonté la puissance détectée. Pour 
une position donnée du correcteur, cette puissance peut même s’annu- 
ler équilibre du T magique. Lorsqu'on fait intervenir le champ H con- 
tinu, l'absorption paramagnétique se produit dans la cavité, d’où une 


Fig. 3. — T magique. 


1e U 


modification du bras 1 du T et une variation dela puissance atteignant. 
ledétecteur. Uneétude plus approfondie des conditions defonctionnement 


du montage montrera plus loin, s’il y a intérêt à équilibrer le T magique 


3 et 4 et la terminaison de réfé- 


{ 


et, éventuellement, précisera le réglage du correcteur d’impédances. 


L'ÉLECTRO-4AIMANT. — La cavité résonnante du bras 1 du T magique 
est placée dans l’entrefer d’un électro-aimant à pièces polaires cylin- 
driques de façon qu'au niveau de l'échantillon paramagnétique, le 
champ continu H, soit perpendiculaire au champ haute those Le 
courant d'alimentation de l’électro-aimant pour obtenir des champs de 
l’ordre de 3 000 gauss, est de l’ordre de 8,5 ampères. La stabilité du 
champ continu dépend de la stabilité de ce courant. Dans les premières 


batterie de sous-marin, qui assurait une stabilité du champ, supérieure 
au f/ 100 000 en valeur relative. Actuellement, l’électro-aimant est ali- 
menté par une dynamo à courant continu et une batterie tampon est 


manipulations, nous disposions d’une batterie d’accumulateurs, type 


sent tx SRE ue ds M A 


bte et tan 


Fr 
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connectée aux bornes de l’électro-aimant. Elle s'oppose aux variations 
de courant dans celui-ci et les divise par le rapport de la résistance de 
l’électro-aimant à sa résistance interne. La batterie utilisée est une 
batterie de 48 volts, 150 A. H., dont la résistance interne est de l'ordre 
de 0,15 ohm. Elle nous assure un gain de stabilité de l’ordre de 30 et 
nous opérons dans un champ H stable au 1/30 000 en valeur relative. 


La pérecrioN. — Le bras 4 du T magique est constitué par une ter- 
minaison cristal adapté. Le cristal détecteur est un cristal IN 23 €, 
choisi à cause de son bruit de fond minimum et dont nous avons cons- 
truit préalablement la caractéristique. 

Un problème se pose : celui de l'enregistrement de la courbe de’réso- 
nance. L'enregistrement point par point au galvanomètre du courant 
cristal détecté en fonction du champ continu appliqué, présente l’in- 
convénient majeur d'être en général trop peu sensible car les signaux 
à observer sont souvent très faibles. Il faut donc amplifier le signal de 
résonance et pour cela le moduler. 

Dans le spectrographe construit, ceci a été réalisé dans le cadre d’un 
enregistrement direct de la raie de résonance sur un oscillographé catho- 
dique. La modulation est réalisée en superposant au champ magnétique 
continu un champ alternatif de basse fréquence N et d'amplitude sufli- 
sante pour permettre l'exploration totale de la raie (dont la largeur’ à 
mi-hauteur, ne dépasse pas 30 œrsteds dans les cas qui nous intéressent). 
Le signal après détection de la modulation par le cristal, passe dans un 
amplificateur basse fréquence, à large bande, amplifiant la fréquence N 
» et ses harmoniques notables. Le signal amplifié est appliqué aux plaques 

verticales de l’oscillographe cathodique dont le balayage horizontal est 

sinusoïdal à la fréquence N et de phase réglable. Si le balayage et le 

champ modulateur sont en phase (ce qui se traduit par une superposi- 

- tion des courbes d’aller et de retour) l’oscillographe enregistre la courbe 

* de résonance elle-même avec une échelle des abscisses linéaire en fonc- 
tion des champs. Il est aisé de photographier cette courbe, 

Les problèmes de l’amplification et de l'enregistrement sont donc liés 

à la réalisation du balayage du champ. 

Le balayage couramment utilisé est un balayage à la fréquence du 

* secteur, 50 Hz. L’inconvénient est que l’amplificateur basse fréquence 
(amplificateur résistance-capacité constitué par deux doubles trio- 
des 12AX7, de gain 2 000, de largeur de bande 20-20 000 Hz) doit pour 

* reconstituer le signal, amplifier la fréquence 50 Hz et ses harmoniques. 

Pour les grandes dilutions paramagnétiques, nous serons gènés par le 

so Hz parasite, dont le niveau s'avère supérieur au niveau du bruit de 
» fond du cristal et que l’on élimine au maximum en alimentant l’ampli- 
. ficateur sur batterie d’accumulateurs. 

Pour essayer de pallier cet inconvénient, nous avons réalisé aussi un 
- balayage à 1 000 Hz. Nous avons construit un oscillateur résistance- 


_ prises. — La description précédente montre que nous nous sommes 
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capacité à lampes suivi d’un amplificateur de puissanee et réalisé } 
adaptation de la sortie de cet amplificateur sur la self-inductance 
constituée par les bobines créant le champ alternatif. L’amplificateur 


. à large bande doit alors amplifier les fréquences 1 000 et harmoniques, 


ét non plus la fréquence 50: Seul subsiste le bruit de fond dû aux lampes, ? 


elles-mêmes, inférieur au bruit de fond du cristal. Les valeurs des temps 
de relaxation en résonance électronique permettent un balayage aussi 
rapide, mais les pertes dues au fer de l’électro-aimant augmentant lorsque 
la fréquence augmente, des balayages larges à ces fréquences nécessitent 
des oscillateurs à très forte puissance ou des alternateurs. Par contre, 
en opérant à une fréquence aussi élevée on a seulement affaire au bruit … 
de fond thermodynamique normal et on élimine l'inconvénient de bruits 4 
anormaux semblables à l'effet Flicker. L’inconvénient d’une amplitude 
plus limitée du balayage peut toujours être éliminé en adoptant une « 
exploration locale de faible amplitude dont on fait varier le point moyen. ÿ 
On enregistre alors la composante fondamentale de la modulation de # 
faible amplitude en utilisant un système de détection synchrone par # 
exemple, du type mis au point par Buyle-Bodin (22). Pour l’enregis- « 
trement à l’oscillographe des courbes de résonance des radicaux libres # 
et de leurs solutions, il a rarement été possible d'utiliser ce balayage # 
à 1 ooo Hz et la plupart des résultats obtenus l’ont été avec le balayage * 
à 50 Hz. é à 
Pratiquement, ce dernier est réalisé en alimentant sur le secteur, par | 
l'intermédiaire d’un rhéotor, deux bobines montées en série, possédant 4 
chacune 700 tours de fil de 12/10 mm de diamètre. On atteint ainsi « 
facilement une amplitude du champ alternatif de 90 œrsteds, soit une # 
exploration du champ de 180 œrsteds, ce qui convient largement pour 
l’étude des raies qui nous intéressent. 


LE LS Las te ERA Nm 


IT. — Avantages de ce spectrographe pour les études entre-- 


dit 


efforcés de construire un appareil simple et de maniement facile. Nous # 
avons étudié successivement de nombreux échantillons paramagné- 


_ tiques et nous avons souvent suivi l’évolution d’un phénomène : soit 


2 


comportement d'un monocristal en fonction de son orientation, soit M 
comportement d’une solution en fonction de sa concentration. L'avan- 
tage du spectrographe construit, est qu’à chaque fois, la courbe de réso- ? 
nance peut être immédiatement photographiée sur l’oscillographe et les ! 
mesures directement faites sur ces photographies, l’axe des abscisses | 
étant une fois pour toutes étalonné en fonction des champs. Cet étalon- 

nage est réalisé aisément en déplaçant d’une extrémité à l’autre du ï 
balayage horizontal, le sommet de la courbe de résonance d’une poudre 
de diphénylpicrylhydrazyl dont le facteur g a été mesuré avec une très | 


grande précision. | | 
; 
| 
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Le spectrographe sous sa forme actuelle présente d'autre part une 
sensibilité qui n’est pas la sensibilité maximum que l’on peut obtenir 
en résonance électronique, mais qui est suflisante pour les études entre- 
prises, bien que nous étudiions souvent des solutions magnétiquement 
très diluées. En effet, en nous mettant dans les meilleures conditions 
d'observation, que l’étude théorique permettra de préciser au para- 
graphe suivant, la courbe de résonance de 10! centres paramagnétiques 
de diphénylpicrylhydrazyl (D. P. P. H.) se traduit par un signal 5 fois 
supérieur au bruit de fond (fig. 4, planche I). L'emploi d’une détection 
de phase, avec un champ modulé à une fréquence différente de 50 Hz, 
permet de réaliser un gain de sensibilité de 10 à 100, ce qui amènerait 
notre appareil au niveau des spectrographes plus sensibles actuellement 
construits (37). | 
- La réalisation d’une détection synchrone a été mise au point en 
vue d’autres travaux. Pour ceux décrits dans ce mémoire, elle ne 
s’est pas avérée nécessaire. 


R 


» IV.— Étude théorique du spectrographe (1). — L'élément fondamental 
du spectrographe est le pont que nous avons précédemment décrit. 
Désignons par P, la puissance de l’émetteur et par P la puissance 
atteionant le détecteur, et soit T le coefficient de réflexion du’bras 1. 
Nous avons : P — P, (FF*/4). P, étant donné, il est intéressant de con- 
naître P, puissance qui atteint le détecteur. Donc, nous devons éva 
luer l'. L'ensemble du bras 1 est équivalent au schéma suivant: 

… On peut représenter Le correcteur 

d'impédance par une impédance a 

branchée en parallèle, d’admittance 9 

Y située à la distance [, variable, 

du plan de couplage de la cavité. R Eva 
L’impédance du correcteur peut être 
considérée comme une réactance 
pure, sans pertes. Le reste du circuit 1" LL 
représente la cavité, à l’accord et à Schéma. 
son voisinage. 

… À l'accord de la cavité nous avons son impédance : 

4 2, = oLQ = R 


À 
4 


R représentant la conductance shunt, G — & et Q, étant le coeflicient 


de surtension de la cavité à vide. La résonance paramagnétique élec- 


_ ({) N. B. — Les notations adoptées dans ce paragraphe sont celles du 
MIT, XI. Toutefois, pour éviter des confusions de notations, nous désigne- 
rons par « (et non par f) le coefficient de couplage de la cavité. 
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LA 


aminés puiill 


tronique produit une modification AQ du coefficient de surtension et 
une modification AL de l'inductance de la self. 


2Q = — 454" | 
AL = 470 ls ? 

ï ‘ : $ 
| { représentant le coellicient de remplissage de la cavité, et 
ar SL i 

D'où une modification de l’impédance de la cavité qui devient : | 
V4 

> A - AL 
Z=1,+AL=R+RQ(R—; TC) Ê 

ï Q L { 

Z = R(r — 7QËx) i 

Y= G(r + 7Qo%4) 4 

4 étant petit devant 1. 4 1 
Posons QE = k. Y = G{r + jky). ! 
«E L'impédance de la cavité ramenée dans le plan AB de Y s'écrit 
Y, étant l’admittance caractéristique : h ! 

# re y GHiMtefi LL Je dr tte pi. A 
Y'evié Yo Yo+iGtgefl we D +16 te) À : 1 

À Le correcteur étant une réactance pure, Y secteur — /R; et l'impé= 


dance du bras I s'écrit : 


: “à RUE + G+jYotg Êl mn Sur + tetàl) : 

EC E* “= so enr {PSE ete ï 
# j ARE Vas + oœa 7 (Yo + 7G tg Bt)? 1 

F + 

et nous obtenons immédiatement l'expression de |’. ‘4 

nr ; A ee 

LS Yo + Ÿ -"_ i 

é LR .. G+jVig El Valr + te? Pl . 
1 V IR ù 7 a Ee A eau Lt * 

» ; PE Yo + JG tg Êl 2jk (Vo + 1G tg F) à : 

'<: NE G+jYotg El : G+jYotg fl | 

M Vo +iR + Vo © (x ] _Y _ 

2 © IR T VE G te El SHIRT Meg ON UEE à 

$ La condition d'équilibre du T en l’absence de résonancé paramagn 

tique électronique se traduit par | — o. 

é: J G + jYotg 

RES à R=VN SEE 

- + PRE rl OYo+iGE © 

\ 4 # Yè— G: 

j ce qui impose les deux conditions : te? B— Y,/G; R = VER è 

AS On pourrait équilibrer rigoureusement le pont dans l’espoir de diminu 

4 le bruit de fond dû au klystron et à son alimentation, mais alors 

; 54 ÿ 


Go 


à +. 
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NCA + N) (71) 
PRE [U? + Vi) 


rs 0 4 


(APE) 


+ les conditions d'observation sont mauvaises car d’une part le signal 
bservé est un mélange d'absorption et de dispersion et d’autre part, 
est très faible car proportionnel à (7'? + ;’’?), termes du second 
legré. 

Pour observer un signal d'absorption pure, le pont doit donc être 
léséquilibré et cependant, pourne pas exagérer la contribution du bruit 
le fond du klystron, il ne doit pas être trop déséquilibré : il y a un opti- 
mum qui correspond au maximum du rapport du signal au bruit. 

… Nous pouvons écrire F — A — By. 

Donc T1" — AA*—y'(A*B-+ B'A) —7;'"'(A*B — B*A): en: négli- 
reant les termes en Z’? et en 4. 

4 Pour observer |’ CE TE pure, c'est-à-dire y’”, il faut annuler lé 
coefficient de 7’ soit : A*B + B*A — o. 

» Cette condition fournit une relation entre G, tg fl et R. te Blet R 
‘aractérisent le correcteur d'impédances et Y,/G représente le coefli- 
“ent de couplage de la cavité, qui est fixé une fois pour toutes à sa valeur 
la plus favorable. 

+ Pour effectuer les réglages, nous avons trouvé commode, après avoir 
quilibré rigoureusement le pont en l'absence du signal, de chercher 
esignal d'absorption en maintenant fixe le paramètre te PVC, 
t en enfonçant seulement plus ou moins la vis d'adaptation, soit en 
faisant varier R. 

S La condition A*B + B*A — o devient donc une relation entre Get R 
t le coefficient de y’’, — 7(A*B — B*A), peut s'exprimer en fonction 
eulement de G. Il est donc possible de déterminer pour quelle valeur 
le G, donc du coellicient de couplage, le coefficient de 7'” est maximum 
t % voir quelle est alors la valeur de AA*, c’est-à-dire de | l né ?, qui 
esure le déséquilibre du pont. 


“ Dans ces conditions, l'impédance du bras I est : 


Yo + Ro + R)= Yo + JR" 


Done + 2] Yo) 
À 2kGY . AE 
] 2 VOV/GY 0/4 Yi — R°?) + 4R/Y {VS — G 
= a tone oV/G 045 NS (vs ) 


à va ÏYo (Yo Ge NET 8R'Y/G Yo |: 
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1 La condition AB* + B*A— o devient, tous calculs faits, : 
YalŸo — G) 


RE MINE 


À (De même, compte tenu de la relation précédente, nous obtenons : 


Rat à 1 SU ACT Ye— 6) 

dl | A*B—B RENE de | 

Ne, et 

FRE) FN tS Fe) 1 

+0 AA (Se 4 

NE d’où 

m7 | P Vo ce) 4kGYo(Yo — G) à 2) 

LIN Pere Free 2 

KA 

| : : Ê Ë c + 
c’est-à-dire si nous introduisons le coefficient de couplage « = e 

nn: | la cavité, Li 

4 : I Po gr 2 e rs AG — 7) À 

_ "2 ÉRT Étee + 4 Qu + 1 è 

ÿ Strandberg, Tinkham, Solt et Davis Jr. (66) ont récemment analysé 

*TLNE un spectrographe de conception différente puisque la dispersion est 


constamment compensée. Les résultats qu’ils obtiennent sont les mêmes 
que les nôtres, ce qui est.parfaitement logique du moment que nous 
avons réussi, bien que par un processus différent, à éliminer la disper: 
sion. , 
Nous signalerons également que Uebersfeld (71), utilisant un mon: 
tage encore différent, a développé des calculs en parfait accord avee li 
ni ts nôtres. 


EG Nous connaissons, en fonction de x, coeflicient de couplage de Ie 
4 cavité, l'expression de la puissance détectée par le cristal. Nous pouvont 
Les ___. discuter en envisageant successivement trois hypothèses. à 
(HR 

“il 10 LE BRUIT DE FOND DU KLYSTRON EST NÉGLIGEABLE. — Le Col 
PER plage optimum est alors celui qui rend maximum le coefficient de y 
‘0 Nous admettrons que €Q, est indépendant du couplage, ce qui est lé 

» time si & n'est pas très grand, condition toujours réalisée. 


’ . . AL — . 
La figure 5 représente les variations de sr es fonction de « 


"W: Les maxima de | 21 
} (œ + x}é 


ENT rAAT = 1/3. 

Cette hypothèse est à éliminer ; elle n’est pas réalisée expériment 
lement. Le bruit de fond du klystron, en général, ne devient négligeab 
que si l’on emploie un montage de Pound stabilisateur en fréquence 


. Le] . . . ni . r . . . r 
.si l’on prend un soin particulier, à la construction, d’éviterles vibratio 
. mécaniques, 


0 \f4 c 


29 LE BRUIT DE FoND 
DU KLYSTRON EST PRÉPON- 
DÉRANT. — Îl est alors 
intéressant d'étudier com- 
ment varie le rapport si- 
gnal sur bruit en fonction 
de «, en négligeant les ap- 
ports au bruit de fond, 
étrangers au klystron. 


0,05 


Nous constatons d’abord 
que, dans cette hypothèsse, 
ce rapport est indépendant 


de la puissance P, de Fig. s. 
VPémetteur. Il est propor- 
L 
5 . ax — 1) a T\20., so 5 œ ; 
tionnel au quotient, Tai / É Fa :) c'est-à-dire à rs 


[e 2 . 
en fonction de «. 


» La figure 6 représente la variation de 


Pour x — tr, 


ad — 7 


le À + . . . à ,: É 7 
# devient infini, ceci ne correspond à aucune réalité 
FE 4 l 


Æ physique car, à ce mo- 
ment-là, le pont est par 
faitement équilibré en l’ab- 
sence derésonance(FT*=—o), 
mais le coeflicient de y” 
aussi est nul. 


Dans cette hypothèse 


négligé le bruit de fond du 
cristal et de l’amplificateur. 
Ceci n’est plus admissible au 
voisinage de « — 1 où, le 
signal étant très faible, 
lamplification doit être 
très forte et la contribu- 
Fig. 6. tion au bruit de fond du 
détecteur devient impor- 
tante. Une preuve expérimentale de la non-validité de cette hypo- 
thèse est qu’en fait, la sensibilité dépend de la puissance de l'émetteur, 
‘4 


"30 Donc, IL FAUT COMPOSER LES BRUITS DE DIFFÉRENTES ORIGINES. 
—— Le problème sous sa forme générale est assez complexe et difficile à 
traiter. Cependant, en nous aidant des conclusions obtenues dans les 
deux cas extrêmes précédemment envisagés, nous pouvons essayer de 
déterminer les conditions expérimentales optima. 


nous avons complètement 


LA 
ED : 
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La figure 3 montre qu'en l'absence de bruit du klystron, le couplage 
optimum correspond à « = 2È V 3 et, comme la courbe donnant la sen- 
sibilité en fonction de « a un maximum très aplati pour & = 2 + V3 


la valeur du couplage 2 + V3 n’est absolument pas critique ; la sénsi= 
bilité varie seulement de 20 p. 100 environ, lorsque le couplage passe; 
par exemple, de 2 + V3 à 2. 

Or, la figure 6 montre que, dans le cas d’un bruit de Fe en prove- 
nance exclusive du klystron, lorsqu'on passe de «à = 2 + \, /3à LR 
le rapport signal sur bruit double. 

Donc, nous avons choisi, pour tenir compte de la composition des 
bruits en provenance de l'émetteur et du détecteur, de prendre un 
coefficient de couplage voisin de 2 pour la cavité rectangulaire vtilisées 

L'intérêt des calculs et de la discussion qui précèdent est double? 

a) D'abord ils permettent de préciser comment s'effectue dans lé 
spectrographe, la détection du signal par le cristal. L'expression de là 
puissance qui atteint le détecteur est 


Pop SG 4 
S 4 (See / |: « 


4 


: : ; ’ re ; 
Le fond de puissance qui, en l'absence de résonance paramagnétiqué 


atteint le cristal est P,/36. La puissance minimum utilisée est de l’ordre 
de 20 à 30 milliwatts, la puissance atteiunant le détecteur est de l’ordre 
de 0,5 milliwatt. Or, la courbe d'étalonnage du cristal montre que celui-ci 


eut être considéré comme linéaire à partir d’une puissance de l’ordre 
_P À 


du 1/10 de milliwatt détectée. Le spectrographe fonctionne done en 
fait dans la zone de détection linéaire du cristal, lorsque les conditions 
optima d'observation d’un signal d'absorption pure sont réalisées. Ÿ 
Nous devons nous attendre, en multipliant par 100 la puissance de 
l'émetteur, à multipher au DIS le signal par 10 en admettant ‘que les 
klystrons puissants n ‘apportent pas Le bruit anormalement grand. : 
Expérimentalement (10), nous avons constaté une multiplication par 9 
de la sensibilité lorsque la puissance passe de 30 milliwatts à 3 watts, ce 
qui est en accord avec les considérations précédentes et montre de plus 
que les figures de bruit introduites par le klystron 723 A/B et le klyss 
tron R 372 sont équivalentes. | € 
b) Ensuite, ils permettent de déterminer les conditions de fonctionné: 
ment optimum du spectrographe. La cavité se trouve caractérisée par 
son coefficient de couplage « — Y,/G = 2. : 
Les conditions d'utilisation du correcteur d'impédance sont aussi 
déterminées. La distance ! du plan de couplage de la cavité à la sonde 
du correcteur est fixée : à 
tu? pl à 
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Ce réglage, comme nous l’avons vu, se fait aisément en équilibrant le T 
en l’absence de résonance. 
L'enfoncement de la sonde est également déterminé. La réactance 


le 


qu'elle introduit a, tous calculs faits, pour admittance Y — AL 


ë 
» Les déplacements verticaux de la sonde sont repérables, le pas de vis 
réglant l’enfoncement étant gradué. Il est donc possible de faire un è 
étalonnage ou, du moins, ce que nous avons fait, de régler une fois pour : 
toutes l’enfoncement optimum. Il faut d’ailleurs remarquer que tous 
les calculs précédents supposent la cavité accordée, Un léger désaccord 
de celle-ci entraînerait un réglage différent du correcteur d'impédance. 


r 


CHAPITRE III 


Étude expérimentale de la résonance électronique æ 4 
À de certains radicaux libres stables. ' 


Ï. — Introduction. — La résonance paramagnétique électronique a 
essentiellement étudié au départ des éléments de groupes de transition 
de la classification de Mendeleieff. Il est, en effet, possible d'observer 
le phénomène dans toutes les substances qui possèdent un ou plu- 
sieurs électrons célibataires. Dès 1947, Kosirev et Salekov (44), en Ü 
RS. S., effectuèrent des études de résonance sur un radical libre 
organique, le pentaphénylènecyclopentadiényl. A partir de 1949, * 
Holden, Kittel, Merritt et Yager (34) (35), puis Townes et Turkevich 
(68) publièrent leurs premiers résultats expérimentaux sur la réso- 
nance de quelques radicaux libres organiques. Depuis, de nombreuses 
‘études ont été effectuées dans ce domaine où la résonance parama- 
gnétique électronique apparaît comme un moyen d'investigation par- | 
ticulièrement efficace. 

Dans ce chapitre nous décrirons les résultats expérimentaux obtenus . ; 
en étudiant trois radicaux libres organiques stables : Le 


» Je diphénylpicrylhydrazyl (D. P. P. H.) de formule : é: 
(CH) N— N — CH(NOo)s Par à 


ï Fe : ke NO, | 
Mr) 
HAN LANOL 
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— Je diphénylpicryloxyhydrazyl (D. P. P. O. H.) de formule : î 

(CéH5)2 — N — N — CéH(NOs)s 
] 
O 

AR NO: 
ER Le ; 

Pt Le EE 

LERRCZEURE 11 | 

NEA NO; ? 
— J’oxyde diparaanisylnitrique (D. P. A. N. O.) de formule : à 
; 4 
Ron l 

CH,0 — | 

3 Ce ss | 
N 0 à 
Pr : 

DUR | 

CH,0 PRET L | 


Remarquons qu’il est formel d'écrire ainsi les formules développées sl 
trois radicaux libres. En fait, l’électron célibataire, représenté par un 
point, est délocalisé comme nous le verrons au début du chapitre IVA 
Nous avons voulu appliquer de façon systématique à des radicaux 
hbres organiques, les procédés de la résonance paramagnétique électro, 
nique de manière à obtenir le plus grand nombre de ns 
possible sur ces molécules complexes. di. 
Notre travail a essentiellement porté sur le D. P. P. H. Ses propriétés 
sont mieux connues et il a pu être préparé et obtenu sous forme de 
monocristaux dont l’étude cristallographique a été faite RU 
Nous avons donc pu étudier successivement la poudre et le monocristal 
de D. P. P. H.; nous avons ensuite observé cé que devenait la raie: 
de résonance lorsque le D. P. P. H. solide était fondu, puis nous avons 
étudié des solutions de concentrations variables en D. P. P. H. dans. 
divers solvants liquides et enfin des solutions solides de ce radical. Le 
D. P. P. H. a été, d’ailleurs, parmi les premiers radicaux libres dont la 
résonance paramagnétique decttatqee ait été signalée dès 1950 (35) (68): 
La structure hyperfine a été observée dès 1952 (36) (38). Les premiers 
travaux publiés étaient essentiellement relatifs au D. P. P. H. en poudre 
et le premier sujet abordé était la valeur du facteur g de décomposition 
spectroscopique. 
- Il faut préciser ce que représente exactement le facteur g mesuré : 
il s’agit d’un g «brut» reliant la fréquence y de l’oscillateur à la valeur H 
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du champ appliqué par l’expérimentateur, par la relation hy — g8H. 
En fait, le champ magnétique appliqué H doit être corrigé et rem- 
placé par un champ effectif H, (13) (14) obtenu après corrections pour 
les interactions magnétiques entre ions auquel on doit encore ajouter 
un champ moléculaire de Weiss dû à l’eflet d'échange (55) (60). 
… Le g «vrai» n’est donc pas atteint dans les mesures usuelles et, dans 
la suite, nous désignerons toujours par g, le g « brut » mesuré, relatif 
seulement au champ H appliqué. Pour une substance donnée, 1l dépend 


de l’état de celle-ci : poudre, monocristal, solution. Il dépend également 


dé 1/T : Van den Handel (33) et Gerritsen, Okkes, Gisman et Van den 


-Handel (29) ont étudié en fonction de la température la variation de la - 


susceptibilité statique y pour le radical de Benfield et Kenyon et pour 
le D. P. P. H. ; de ces études 1l résulte que la susceptibilité statique spé- 
cifique est de l’ordre de 3.10-$ pour le D. P. P. H. à la température 
ordinaire. 

«+ Dès les premiers travaux publiés sur le D. P. P. H., l’accord a été 
à peu près parfait sur la valeur de g. Nous adopterons la valeur : 


| g = 2,0036 Æ 0,0002. 


Nous n'avons fait dans tout ce qui suit, aucune mesure absolue de 
champs et de fréquences, done aucune mesure absolue de g. Nous admet- 
tons donc pour g, dans le cas du D. P. P. H. en poudre, la valeur précé- 
‘demment indiquée et ceci nous permettra, dans les autres cas, de connaî- 
tre g à partir de mesures relatives et également d’étalonner en champs 


les abscisses des courbes de résonance enregistrées à l’oscillographe catho- 


dique et donc de faire des mesures de largeurs de raie. 
… L'étude des deux autres radicaux libres a été menée parallèlement à 
celle du D. P. P. H., toutes les fois que ceci était possible. 


IT. — Le diphénylpicrylhydrazyl. — PRÉPARATION ET PROPRIÉTÉS PHY- 


siques.-— La poudre de D. P. P. H. a été préparée dès 1920 par Gold- 


Schmidt et ses propriétés magnétiques étudiées par Katz (39), Müller, 
Müller-Rodloff et Bunge (54) et Turkevich et Selwood (69). 

Nous avons pu obtenir le D. P. P. H. sous forme de monocristaux 
stables. Préparé (!) par la méthode de Poirier, Kahler et Benington (61), 
1 à été cristallisé dans un mélange de benzène, de ligroïne et d’éther. 


Les monocristaux se présentent sous forme de prismes monocliniques 


“ont la dimension moyenne est de l’ordre de $ mm. 

» En collaboration avec Mlle Sternberg (65), sous la direction de 
M. Curien, que nous tenons à reme:cier vivement ici, nous avons entre- 
pris l'étude de ces monocristaux. D'abord nous nous sommes aperçus 


(‘) Je suis heureuse de remercier ici M. Cadiot, de l'École nationale 
supérieure de Chimie, qui a bien voulu se charger de la préparation des 
monocristaux de D. P. P. H. 
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qu’ils contiennent du benzène de cristallisation. Nous avons dissous ces 
monocristaux dans du cyclohexane. Après passage sur une colonne d'alu- 
mine qui retient tout le D. P. P. H. l’analyse par spectre d'absorption - 
dans l’ultraviolet de l’éluat met en évidence la présence de benzène. 
D'autre part, une analyse chimique faite sur des monocristaux non, 
pulvérisés conduit à une proportion de 60,54 p. 100 de carbone pour” 
3,75 p. 100 d'hydrogène, qui conduit à une formule 
(CH 5)2 — N — N — CH(NO2)3; 0,9 CH. 
Les analyses faites sur des cristaux finement pulvérisés au préalables 
. indiquent une proportion de benzène un peu inférieure. 

D'autre part, l'étude de la fusion des monocristaux a confirmé l’exis-« 
tence de benzène de cristallisation. Nous avons réalisé un enregistre 
ment à la thermobalance de la variation de poids (fig. 7, planche I)s 
au cours de la fusion ; il montre un départ brusque de 0,84 molécule 

de benzène au ee de 100 et une diminution de poids faible” 
et continue jusqu’au point de fusion (1362) et au-delà. ‘% 
1? Comme les monocristaux, au moment de ce travail, avaient été pré-À 
parés depuis près d’un an, nous pouvons admettre qu'ils avaient déjà 
perdu une petite proportion de benzène ; au moment de la pr pres Î 
; als correspondaient vraisemblablement à la formule : 


7 (Cala — NN — CoHa(NOg)a Celle | 


formule confirmée par les mesures aux rayons X. 
Mlle Sternberg a fait de plus une étude de ces monocristaux au gonio- 
mètre et aux rayons X. Nous rapportons ici ses résultats : 
Les faces cristallines observées sont celles du prisme monoclini- 


| 
ct que (r10), du pinacoïde (oo1), le pinacoïde (201) étant moins Me 
‘& (fig. 8). 
. Les angles ont été mesurés au goniomètre : | | 
(110) (110) = 74950" (110) (110) = 105210"  (oo1) (110) — 101240 | 
(oo1) (110) = 78920" (001) (201) — 122030". | 


| 
| 
| 
| 


* À partir de ces angles nous calculons : 


208 8 — 109030" et le rapport des paramètres Ÿ = 1,386. 


LA RÉSONANCE PARAMAGNÉTIQUE ÉLECTRONIQUE 653 


- 


À ; 
- Des diagrammes de Laue ont confirmé la symétrie monoclinique et 
l'angle 8. Nous avons déterminé les paramètres du cristal aux rayons X 

par des dragrammes de cristal tournant autour de la direction d’allon- 
gement et des deux diagonales du losange de base : 


© (e] (e] 
14,76" À b = 10,66 À CT OLA 
db 1,384 ; 170,728. 


La densité du D. P. P. H. a été mesurée ; elle est de 1,35 alors que 
1x densité calculée à partir des résultats précédents est de 1,36, si on 
admet pour la maille la formule : 

‘ 2((CeH5)s = NN CH (NO;)s, GH,]. 

Le 
-Nous pouvons donc admettre que la maille contient deux molécules 
de D. P. P. H. et deux molécules de benzène. 
” Le groupe d'espace a été déterminé par des diagrammes de Weissen- 
berge, en faisant des rotations autour des.axes Oz et Oy; on a constaté 
que les extinctions systématiques correspondent à la seule condition : 
‘h pair, pour les réflexions AOL. 

D'autre part, nous avons constaté que les monocristaux, et également 
a poudre, de D. P. P. H. étaient très fortement piézoélectriques. Donc 
le seul groupe d'espace possible est Pa. 

…. Nous avons constamment utilisé au cours de notre étude de résonance 
_paramasgnétique électronique, ces monocristaux dits de type À, conte- 
nant du benzène de cristallisation, dont les dimensions conviennent 
parfaitement. Nous avons soigneusement évité d'utiliser des cristaux 
maclés. 

Nous avons remarqué qu'il était possible, par cristallisation dans le 
"chloroforme, d'obtenir des monocristaux dits de type B, ne contenant 
pas de benzène, mais ceux-ci sont de dimensions bien inférieures (de 
ordre de quelques 1/10 de millimètre au maximum). Leur étude au 
woniomètre n’est plus possible. Les diagrammes de Laue montrent qu'ils 
‘appartiennent au système triclinique. 


? RésuLraTs RELATIFS A LA POUDRE DE D. P.P. H. — Nous avons 
étudié à 9 400 MHz la raie de résonance d’une poudre du D. P. P. H. 
préparé (fig. 9, planche 1). La largeur à mi-hauteur mesurée est- de 
3,9 ærsteds. Elle est en bon accord avec la valeur récemment donnée 
jar Walter, Codrington, d’Adamo et Torrey (75), mais supérieure aux 
valeurs précédemment trouvées. Un examen minutieux de la raie 
montre qu’elle n’est pas absolument symétrique et présente une pente 
plus faible du côté des champs faibles. 

* Les divergences observées ne nous surprennent pas ; nous avons vu 
qu'il est particulièrement difficile d'obtenir du D. P. P. H. pur et donc, 
les travaux effectués parallèlement dans différents laboratoires ne por 


s 
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tent pas nécessairement sur des échantillons de D. P.P. H. identiques 
au point de vue impuretés et nous verrons au chapitre IV que cela 
peut influer sur la largeur de raie. 

Nous allons étudier également plus loin l’anisotropie du facteur g 

et de la largeur de raie d’un monocristal et, dans ces conditions, il faut » 
prendre très soin d'opérer sur une poudre microcristalline pour que les 
résultats obtenus soient comparables. 
Nous avons d'autre part constaté que la largeur de raie était plus” 
faible et la raie symétrique lorsque le spectrographe fonctionnait aux 
fréquences radio c’est-à-dire à champ faible. Un appareillage à champs 
faible a été réalisé à cet usage sous notre direction, par Dubus (25). 


ÿ 


PROPRIÉTÉS ANISOTROPES DES RAIES DE RÉSONANCE DES MONO-M 
crisraux. — Dispositif expérimental. — Nous avons réalisé un dispositifs 
qui permet d'orienter le monocristal étudié dans le champ continu." 
Pour cela, nous avons construit un support cylindrique en polystyrène 
qui peut tourner autour de son axe de symétrie, perpendiculaire au 
champ directeur continu et parallèle au champ magnétique haute 
fréquence. Le monocristal peut soit être collé sur la base du cylindre,« 
soit être introduit suivant l’axe du cylindre. Un repère gradué permet" 
de connaître sa position à chaque instant. - s 

Le monocristal du type À, donc contenant du benzène, sur lequel“ 
nous avons étudié la résonance paramagnétique électronique a pour 
dimensions principales 5, 135, 1 mm. Il a successivement : L ‘4 

— été collé sur la base du cylindre permettant de l’orienter, par sas 

face de 1,5 sur s mm (position I) ; î 
_ — été collé sur la base du cylindre permettant de l’orienter, par/sa“ 
face de 1 sur $ mm (position IT); ‘4 

— été introduit suivant l’axe du cylindre, sa plus grande arête étant 

parallèle à l’axe (position IT). 


: Résultats obtenus (9). — A) Nous avons mesuré le déplacement à 
9 400 MHz du sommet de la raie de résonance et porté sur la figure 10 a, 
ce déplacement en œrsteds en fonction de l’orientation du monocristal 
dans le cas de la position I. Nous constatons une périodicité de x ét, 
l’anisotropie maximum (entre deux positions extrêmes différant de x/2 
est de 1,4 œrsted. Nos résultats sont en bon accord avec ceux donnés 
par Kikuchi et Cohen (40). Ils ont mesuré cette anisotropie maximum 
à 23 050 MHz et donnent la valeur de 3,6 œrsteds qui est en excellent 
accord avec celle que nous avons mesurée, en supposant une propor- 
tionnalité rigoureuse de l’anisotropie au champ magnétique continu 
appliqué. Cette valeur est nettement supérieure à celle, 2,8 œrsteds, 
mesurée par Jarrett (38) à 24 000 MHz. Signalons encore que Livingston 
et Zeldes (47) ont également mesuré cette anisotropie à 10 000 MH 


et trouvent la valeur de 1,2 œrsted qui confirme les résultats de Kikuchi 
et Cohen (40) et les nôtres. ; 
| 


| 
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Du déplacement du sommet de la courbe de résonance nous pouvons 
déduire les variations en fonction de l'orientation du facteur de décom- 
position spectroscopique g. L’anisotropie maximum de g est de l’ordre 
de 0,0009 pour la position I. Nous avons d’autre part noté que le dépla- 
“ement anisotrope du sommet de la raie de résonance est maximum 
pour la position I qui vient d’être étudiée. Il diminue de 20 P. 100 
pour la position Il et s’annule à peu près pour la position II. 


| aH} 
Fig. 10a et 10b. | 


. Elle est relative à la position I. 
£. | l 
a) Déplacement du sommet de la 
courbe de résonance par rapport 
à la position o. 1æ 


| Largeur à mi-hauteur, à ê CR 
b) g , à la même Ex e Le ie 


échelle de la courbe de résonance. è NEO 


- B) Nous avons, d'autre part, noté une variation de la largeur de la 
raie de résonance à mi-hauteur, en fonction de l’orientation du cristal. 
Cette variation est représentée par la figure 10 b dans le cas de la 
position Ï. Nous remarquons encore la périodicité de x et que la largeur 
de raie varie d'environ 100 p. 100 entre les deux positions extrêmes 
{pour deux orientations différant de r/2). Elle passe, en effet, de 1,3 à 
2,8 œrsteds. Singer et Kikuchi (64) ont signalé qu’ils n'avaient pas 
observé cet élargissement anisotrope de la raie de résonance sur les 
monocristaux qu'ils ont étudiés. Ils opéraient à 24 000 MHz et ont trouvé 
une largeur de raie indépendante de l'orientation, à la précision de leurs 
mesures soit 20 p. 100. Nous avons d’abord pensé que cette divergence 
entre les résultats provenait du fait qu'ils utilisaient des monocristaux 
tricliniques, cristallisés dans le sulfure de carbone, alors qué les mono- 
éristaux sur lesquels nous avons travaillé étaient monocliniques et 
£ontenaient du benzène de cristallisation. Cependant, une étude quali- 
tative sur des monocristaux de type B, donc sans benzène, a mis en 
évidence le même phénomène. Et Livingston et Zeldes (47) ont confirmé 
nos résultats expérimentaux ; tant à 9 ooo MHz qu’à 24 000 MHz, sur 
deux types différents de monocristaux (dont les uns ont été cristallisés 
dans le sulfure de carbone), ils ont observé l’anisotropie de la largeur 
de raie. Leurs résultats sont difficiles à comparer quantitativement aux 
nôtres car ces auteurs ne précisent pas autour de quel axe ils ont orienté 
le monocristal. Ils sont qualitativement du même ordre que les nôtres 
d’après les photographies qu'ils ont publiées. 

» Nous avons d’autre part constaté que si la largeur varie de 100 p. 100 
dans les positions I et III pour deux orientations variant de x/2, sa 


. puissance, aucune modification des phénomènes d’amisotropie décrit 
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variation maximum est seulement de 5e p. 100 dans la position il. 
Nous avons vérifié que lorsque la largeur de la raie de résonance varie, 
l'aire de la courbe de résonance reste la même. La figure 11 (planche II} 
montre les deux positions de la raie de résonance, extrêmes quant à la 
largeur de raie. Me 
C) La figure 10 (a et b) montre les variations simultanées en fonction 
de l'orientation de la position du sommet de la raie et de la largeur 
de la raie du cristal de type A. Nous avons constaté qu’il existait entre 
les deux courbes représentatives de ces deux variables un déphasage 
très voisin de r/4, dans la position I comme dans la position II. Living= 
ston et Zeldes (47) ont constaté au contraire que ces deux courbes” 
paraissaient en phase dans le’cas où ils se sont placés. Il est difficiles 
de déterminer si cette divergence est due à une orientation du mono 
cristal autour d'un axe différent ou à une différence dans la nature dus 
monocristal étudié. 4 
Tous les résultats quantitatifs décrits iei en A, B et C sont relatifs. 
au monocristal de 1, 1,5, 5 mm. Nous avons repris ces études sur des” 
monocristaux toujours de type À mais de dimensions géométriques» 
différentes, en particulier sur des monocristaux beaucoup plus petitss 
Aux erreurs expérimentales près (qui ne dépassent pas 10 p. 100) nous 
avons toujours obtenu les mêmes résultats. 


k 
Influence de la puissance de l'émetteur sur les anisotropies observées. — 
Tous les résultats précédemment décrits ont été obtenus avec une puis# 
sance ultra haute fréquence faible : 30 milliwatts. Les investigation 
ultérieures ont été orientées par un essai de théorie de cet effet d’aniso- 
tropie de R. Gabillard (27) qui nous a conduit à utiliser les puissance 
les plus élevées possible. Nous avons donc répété les expériences d’orien 
tation d’un monocristal avec des puissances U. H.F. croissant d 


x 


30 milliwatts à 3 watts. Nous n'avons observé, pour ces valeurs dé la 


à faible puissance. Toutefois, lorsque la puissance augmente, la fré 
quence de l'émetteur restant fixe, nous observons une dérive isotrop 
très faible, de l’ordre de 0,5 œrsted du sommet de la raie de résonance 


Influence de la température sur les anisotropies observées. — À Leyde 
au Kamerlingh Onnes Laboratorium, en collaboration avec B. Bolger: 
nous avons examiné qualitativement ce que deviennent les anisotropie 
observées jusqu'ici à la température ambiante, lorsque la température 
diminue. Le phénomène conserve d’abord le même aspect avec seulement 
un léger élargissement de la raie. Mais, à très faible température, nous 
avons mis en évidence, dans certaines conditions, un dédoublemen 
anisotrope de la raie de résonance. 2 

Avec un spectrographe fonctionnant à 3,2 cm, dès 2,5° K, ce dédou- 
blement est visible. La figure 12 (a et b) (planche IT) montre nettemen 
les deux pics pour deux orientations différentes du cristal. Signalons 
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qu'à cette fréquence, dans certaines conditions, on observe seulement 
l’élargissement de la raie à 2,2° K, le dédoublement se produisant plus 
“bas à 1,3° K. En général, à partir de la température où apparaissent les 
deux pics, si la température diminue, l’écartement des pics augmente. 
Avec un spectrographe fonctionnant en 8 mm, le dédoublement peut 
“se produire dès 4° K. 
De toutes façons, ce phénomène présente un net caractère de non- 
reproductibilité. Certains cristaux le donnent, d’autres pas, les conditions 
expérimentales étant apparemment les mêmes, d’où le caractère quali- 
‘tatif des résultats donnés, l’étude se poursuivant. 
à Résonaxce érecrroniQue pu D,P.P.H. roxpu. — Dispositif 
expérimental. — Le but de cette étude a été de voir quelles modifications 
Subit la raie de résonance du D. P. P. H. lorsqu'il passe sans destruction, 
par fusion, de l’état solide à l’état liquide. Nous nous sommes assurés 
“que lors de la fusion, à 1360, le D. P. P. H. possédait encore les propriétés 
du radical libre et nous avons observé qu'à température plus élevée 
“1 y avait destruction du radical. 
Le problème technique qui se pose est de chauffer un échantillon de 
D. P. P. H. à l'intérieur de la cavité jusqu'à son point de fusion. La 
“olution adoptée consiste à placer directement l'échantillon de 
D. P. P. H. à fondre sur le piston de la cavité et à le chauffer par conduc- 
tion. Au cours du chauffage, nous n’avons pas noté de désaccord appré- 
ciable de la cavité. 


… Résultats obtenus. — Nous avons toujours opéré sur un monocristal 
de D. P. P. H. et par conséquent, d’une étude à l’autre, si la position 
initiale par rapport au champ continu du monocristal diffère, nos obser- 
“vations partent d’une largeurinitiale différente, à température ordinaire, 
“de la raie de résonance. - 

” A) Dans tous les cas lorsque nous commençons à chauffer le mono- 
“cristal, la raie varie d’abord très peu : nous notons seulement un faible 
rétrécissement continu qui atteint 10 p. 100 pour 500. Et ceci jusqu'à 
la température t, pour laquelle se produit un rétrécissement brusque et 
important qui est particulièrement visible lorsqu'on est parti d'une 
position du monocristal pour laquelle la largeur initiale à température 
ordinaire était assez grande. La figure 13 (a et b) (planche IT) montre la 
raie de résonance d’un échantillon à la température ordinaire (a) puis 
à la température { (b). La largeur passe de 2,8 à 1,1 œærsted, l’aire de 
la courbe de résonance restant à peu près fixe. 

», Nous pouvons faire ces deux remarques : 


19 La température { est inférieure à la température de fusion du 
D. P. P. H. et voisine de 1000. Elle semble être la température pour 
laquelle on assiste au départ brusque de 0,84 molécule de benzène. 


2° La largeur de la raie à la température t, lorsqu'elle vient de varier 


TRES 


TR : 


passage à l’état amorphe. \ 
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brusquement, ne dépend pas de l’orientation initiale, dans le champ HE, 
du monocristal : elle vaut toujours 1,1 œrsted. | 


B) Lorsque nous continuons à élever la température, le cristal fond 
sans que nous notions une nouvelle variation sensible de la raie de réso= 
nance ; sa largeur à mi-hauteur reste égale à 1,1 ærsted. ù 


C) Si nous dépassons la température de fusion, le D. P. PA 
détruit et pendant l'intervalle de temps très court que dure cette dess 
truction, nous avons une solution de D. P. P. H. encore actif dans du 
D. P. P. H. détruit, de concentration rapidement décroissante. Nous 
avons remarqué expérimentalement qu’en disparaissant, la raie s ’élar: 
gissait. Î 

D) Le repérage des températures de l’échantillon à l’intérieur de la 
cavité n'étant pas fait de façon systématique, un doute subsistait : 
le brusque rétrécissement observé était-il vraiment lié au départ de 
0,84 molécule de benzène et non à la fusion elle-même ? # 

Un monocristal de D. P. P. H. orienté sur le piston de manière quê 
sa largeur de raie soit 2,8 ærsteds, a été fondu hors de la cavité sur le 
piston, refroidi, puis tit de la cavité et réchauffé progressives 
ment. Aucun rétrécissement brusque n’est alors observable, en chauffant 
jusqu’à la destruction totale. Ceci, joint aux considérations précédentes; 
nous conduit à penser que le rétrécissement se produit au moment où, 
par perte brusque d’une fraction importante du benzène de cristalli 


sation, on assiste à une modification totale de l'édifice cristallin et aw 


So 
RÉSONANCE ÉLECTRONIQUE DES SOLUTIONS LIQUIDES DE D. P. P. H. 
— Nous avons mis en solution le D. P. P. H. dans différents solvants 
liquides dans le but : È 
— d’abord, de voir ce que devenait la rger de raie lorsque la cons 
centration en radical diminuait, tout en demeurant suffisante pour que 
l’on observe encore une raie unique ; » 
Le ensuite, de préciser, la concentration diminuant encore, à quel 
moment et comment apparaissait le spectre de structure hyperfine ; M 
— enfin, d'étudier ce spectre, " 
Étude à forte concentration en radical. — Nous avons d’abord étudié 
des solutions benzéniques de D.P.P.H. (ro). Nous avons noté un 
élargissement de la raie lorsque la concentration diminue. Nos résultats 
sont en accord satisfaisant avec ceux d’'Hutchison, Pastor et 
Kowalskÿ (36) et nos mesures ont permis de construire la courbe que 
représente la figure 14 : largeur de raie à mi-hauteur en fonction de la 
concentration, dans le domaine de concentrations où on n ‘observe 
encore qu’une seule raie. 
Nous avons ensuite utilisé d’ autres solvants que le benzène, le choix 


restant toutefois limité car, pour ces études à forte concentration. en 


L + 
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radical, il faut choisir un bon solvant du radical, et d'autre part, il faut 
que ce dalyant ne diminue pas trop le facteur de surtension de la cavité. 
Nous avons essayé le tétrachlorure de carbone et le chloroforme. Quel- 
iques essais également ont été faits sur des solutions dans le méthyl- 
eyclohexane qui présente l'avantage de rester liquide à de basses tem- 
pératures jusqu’à — 126,40 C. 

Nous avons également utilisé des solvants dipolaires : solutions de 
‘dichloréthane par exemple : nous pensions créer ainsi des champs élec- 
triques locaux sans annihiler complètement les qualités de la cavité. 


| 


AH 
4 20æ Me en 
Ÿ 10œ 


M ; M 
20 10 


Fig. 14. — Largeur de raie d’une solution benzénique de D. P. P. he 
F en fonction de la concentration. 

Mais nous n'avons pas observé d'influence sensible du solvant, à concen- 
tration égale, sur la largeur de la raie. 


Structure hyperfine. — Le spectre de structure hyperfine du D. P. P. H. 
est bien connu. Il reste mal résolu, même à des concentrations très faibles 
et se compose de 5 pics, 2 à 2 symétriques par rapport au pic central et. 
équidistants (fig.-15, planche IT). 

Nous nous sommes surtout attachés, sur l'exemple du D. P. P.H,, 


à observer comment, lorsque la concentration varie lentement, s’effectue 
ps 


passage du spectre de résonance à 5 pics à la raie de résonance 
Le unique. Pour cela, nous avons photographié, agrandi et étudié 
un grand nombre de spectres, à des concentrations variant entre 
M}r 000 et M /100. Nous avons mesuré, dans chaque cas, l’écartement 
entre deux pics voisins et ceci nous a conduits à construire la courbe 
que représente la figure 16. 


hg. 16. -— Ecartement des pies 
- de structure hyperfine d’une 


4 solution benzénique de D. P. P. H. 
ne en fonction de la ccencentration. 


hs 
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Entre les concentrations M/1 000 et M}/400, nous ne notons aucune 
variation mesurable de cet écart qui reste égal à 11,2 œrsteds. 

Lorsque la concentration varie alors de M/400 à Mise, nous obserz 
vons un léger resserrement des 4 pics latéraux autour du pic central 
qui se manifeste par une diminution de l’écartement entre deux pics 
voisins : cet écartement passe de 11,2 à 9,8 œrsteds, les 5 pics demeu- 
rant équidistants entre eux. 

À une concentration très voisine de M/150 et légèrement supérieure; 
les $ pics ont disparu et nous n’observons plus qu’une seule raie qui sè 
rétrécit suivant le processus décrit au paragraphe précédent. à 


RÉSONANCE ÉLECTRONIQUE DES SOLUTIONS SOLIDES DE D. P. P. H® 
—— Nous avions entrepris l'étude des solutions liquides de D. P. P. F5 
dans le but d'observer la structure hyperfine, les radicaux étant magnés 
tiquement dilués. Parallèlement, il nous à paru intéressant de voir c@ 
qui se passait lorsque le radical libre se trouvait encore magnétiquement 
dilué mais cette fois en milieu solide. Il s’agissait donc de préparer et 
d'étudier des solutions solides de radicaux libres et les matières plass 
tiques se sont avérées des supports solides très convenables pour cé 
genre de travail. 


Préparation des solutions solides de radicaux libres. — Nous avons 
préparé des solutions solides dans le méthacrylate de méthyl (plexi® 
glas), le polystyrène et le polyéthylène. La méthode utilisée a été déenite 
par Bijl et Rose-Innes (16). Par exemple, pour obtenir une solution 
solide de D. P. P. H. dans le plexiglas à un taux donné, nous dissolvons 
séparément les poids voulus de D.P.P. H. et de plexiglas dans dü 
chloroforme. Les deux solutions sont soigneusement mélangées et le 
liquide visqueux obtenu étalé en couche mince sur une plaque de verre: 
Nous laissons alors évaporer le chloroforme. La mince pellicule de solu* 
tion solide obtenue est détachée de son support de verre et utilisée pour 
les expériences de résonance. | 

Alors qu’il est impossible d'obtenir des solutions liquides de radicaux 
libres très concentrées, supérieures à M/10 par exemple, faute d'un 
assez bon solvant, nous pouvons fabriquer des solutions solides aussi 
concentrées que nous le voulons. 


Comparaison entre solutions solides et solutions liquides. — Nous avons 
d’abord observé que les résultats obtenus ne semblaient pas. dépendre 
de la nature de la matière plastique utilisée comme support solide, tout 
comme dans les solutions liquides, ils étaient indépendants du solvant. 
Nous ne préciserons donc pas, dans la suite, dans quelle matière plas 
tique la solution solide a été réalisée. 5 

Nous allons maintenant montrer quelles différences nous avons déce- 


lées entre le comportement des solutions liquides et des solutions solides 


de radicaux libres. :4 


1 
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À) La structure hyperfine apparaît à concentration beauc coup plus élevée. 
— Nous avons d’abord réalisé des solutions solides de D, P. P. H. très 
concentrées et noté les largeurs de raie à mi-hauteur. 

. Pour une solution contenant 200 p. 100 de D, P. P. H., la largeur de 
raie est de 7 œrsteds. 

» Pour une solution contenant 100 p. 100 de D. P. P,. H., elle est de 
12 œrsteds. 

Nous notons donc encore un élargissement de la raie de résonance 
lorsque la concentration diminue. Mais déjà, pour une solution conte- 
nant 50 p. 100 de D. P. P. H., une structure hyperfine encore très mal 
résolue apparaît et elle devaht parfaitement observable sur des solu- 
lions solides contenant 25 p. 100 de D. P. P. H. alors que pour les solu- 
Hions liquides il fallait, pour l’observer, préparer des solutions contenant 
moins de 0,3 p. 100 de D. P. P.H. 


 B) Dyssymétrie des spectres de structure hyperfine. — Nous avons 
btenu les spectres de structure hyperfine de solutions solides de 
D. P. P. H. La figure 17 (planche IT) représente le spectre d’une solu- 
ion contenant 2 p. 100 de D. P. P. H. La caractéristique fondamen- 
tale de ce spectre est sa dyssymétrie, ce qui le différencie du spectre de 
ë solution liquide. 

- Nous observons encore 5 pics équidistants, mais ils ne sont plus égaux 
Le à deux et de hauteurs nettement plus faibles dans Les champs forts. 
Ée pic qui apparaît à champ le plus élevé est à peine visible et le pic 
central est nettement renforcé. 


C) Écartement des pics plus grand pour les solutions solides que pour 
es solutions liquides. — Nous avons mesuré la distance qui sépare 
2 pics consécutifs du spectre d’une solution solide de D. P. P. H. Nous 
frouvons 22 œrsteds. Cet écartement est le double de celui obtenu pour 
à solution liquide. 

Nous signalons que Schneider (63) a donné quelques résultats relatifs 


à une solution solide de D. P. P. H. avec lesquels les nôtres sont en 


és. 


cellent accord. 

* C’est sur le D. P. P. H. que nous avons fait l’étude la plus complète. 
Mais nous avons examiné aussi deux autres radicaux libres différents, 
mais cependant assez voisins, dans le but de mettre en évidence éven- 
fuellement, par comparaison, l'influence d’une variation de structure. 


* HT. — Le diphénylpicryloxyhydrazyl. — RÉSULTATS RELATIFS 
à La poupre DE D. P. P. O. H. — Les résultats obtenus sur la 
poudre de D. P. P. O. H. sont, à la précision de nos mesures, identiques 
à ceux obtenus sur la poudre de D. P. P. H. ; même fac g, même 
argeur à mi-hauteur (fig. 18, planche IT). Lorsque nous super- 
prous dans la cavité D. P. P. H. et D. P. P. 0. H., nous obtenons le 
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même signal, à son intensité près, que lorsque nous étudions séparé- 
ment D. P.P. H.et D. P. P. O. H. Il nous a été impossible d’obtenu 
un monocristal de D. P. P. 0. H. 


STRUCTURE HYPERFINE DES SOLUTIONS LIQUIDES DILUÉES DE 


D. P. P. O0. H. (12). — Les solutions de D. P. P. O. H. dans le benzène 


présentent une courbe de résonance dont la largeur augmente également 
en fonction de la dilution et, à partir de la dilution M/200, nous obser: 
vons une structure à 4 pics sensiblement équidistants espacés de 14 œr: 
steds; les 2 pics centraux sont doubles en hauteur des pics latéraux 
(fig. 19, planche IT). Ce spectre est tout à fait analogue à celui observé 
par Kikuchi et Cohen (40) dans les solutions de picrylaminocarbazyl. 


STRUCTURE HYPERFINE DES SOLUTIONS so11DES DE D. P. P. O. Hi 
Nous avons également cherché à obtenir le spectre de structure hype 
fine de la solution solide. Nous avons obtenu la courbe représentée pa 
la figure 20 (planche IT) et sur laquelle il est impossible d'identifier 
les pics. Ceci n’est pas surprenant : en effet, dans le cas du D. P. P. O. HI 
nous verrons au chapitre suivant qu'on peut prévoir l'existence dé 
7 pics dont 2 doubles. Dans la solution solide, il sera donc très difficile 


siles 7 pics ne présentent aucune symétrie et s'ils sont mal résolus de 


les identifier sur le spectre. Dans la solution liquide, le spectre n’était 
pas entièrement résolu mais symétrique, nous observions 4 pics. = 
À 

IV. — L'oxyde diparaanisylnitrique (1). — RÉSULTATS RELATIFS M 
LA POUDRE DE D.P. A. N.O. — Nous avons enregistré la courbe 
de résonance d’une poudre d'oxyde diparaanisylnitrique et nou: 
avons ensuite superposé cette courbe et celle d’un marqueur di 
D. P. P. H. (fig. 27 a et b, planche IIT). L: 


Nous avons pu ainsi : J 


1° Mesurer la largeur de la raie à mi-hauteur. Nous trouvons” 
AH — 19 œrsteds. L 


: à 
29 Par comparaison avec le g du D.P.P:H., déterminer le g & 


D. P. A. N. O. Nous trouvons ainsi:g=8g ppp mn + 0,002 = 2,0056 


Le D. P. A. N. O. avait déjà été étudié par Holden, Kittel, Merrit 
et Yager (35). La valeur de g qu’ils donnent : 2,0063 est en bon accort 
avec celle que nous avons déterminée, mais il n’en est pas de même dl 
la largeur à mi-hauteur. En effét, ils trouvent pour celle-ci 31,4 ærsted. 
et ils signalent que le sommet de la courbe de résonance paraît aplati 
ce qui ne concorde pas avec nos observations, Ils avaient émis uni 
hypothèse : le D. P. À. N. O. serait une substance dont les monocris 

x 

(‘} Je suis heureuse de remercier ici M. Bolger du Kamerlingh Onne 
Laboratorium de Leyde, d’avoir mis aimablement un échantillon de cett 
substance à ma disposition. | 


l 
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taux présenteraient une forte anisotropie. Les divergences entre nos 
résultats et les leurs ont confirmé, à nos yeux, cette hypothèse dont nous 
allons exposer au paragraphe suivant, une vérification. Nous pensons 
que l'échantillon sur lequel nous avons travaillé n’était pas vraiment 
une poudre : son examen macroscopique montre qu’il est constitué de 
fines lamelles. Nous possédons une quantité limitée de D. P. A. N. O. 
ét il ne nous a pas été possible d'essayer d'opérer vraiment sur une 


poudre. 
… PROPRIÉTÉS ANISOTROPES DES RAIES DE RÉSONANCE DES MONO- 
CRisTAUx. — Pour l’oxyde diparaanisylnitrique, une étude des mono- 
cristaux aussi systématique que dans le cas du D. P. P. H. s’est avérée 
impossible. En effet, nous n’avons pu obtenir une bonne cristallisation 


de cette substance. Cependant, la poudre sur laquelle nous avions initia- 


lément travaillé ne nous avait pas paru microcristalline et son examen 
au microscope nous a permis de trier de petits monocristaux se présen- 
tant sous forme de fines lamelles planes et nous avons collé une de ces. 
lamelles, par sa face plane, sur la base du cylindre tournant dans la 
cavité et fait ainsi varier, autour d’un seul axe, l’orientation du mono- 
cristal. 
4 - Pour mettre directement en évidence les anisotropies sur les photo- 


graphies de la raie prises dans les différentes orientations et également. 


afin de faciliter les mesures, nous avons mis dans la cavité simultané- 
ment avec le monocristal HART den DA ANS OR marqueur 


fixe de D. P. P. H. collé sur le piston. 


* Résultats obtenus. — A) Nous avons observé à 9 400 MHz un déplace- 
ment anisotrope du sommet de la raie de résonance du D. P. A. N. O. 
par rapport au repère fixe que représente le sommet de la raie de réso- 

nce du marqueur de D. P. P. H., comme le montre la figure 22 (plan- 

ie III). Nous avons mesuré sur agrandissement A RRNTER ce 
D et nous l’avons converti en œrsteds et porté sur la 
figure 23 (a) en fonction de l’orientation du monocristal. Nous consta- 
fons encore une périodicité de x, une allure de la courbe analogue à 
elle obtenue dans le cas du D. P. P. H. mais l’anisotropie maximum 
st beaucoup plus grande. Elle atteint 11,5 œrsteds entre les deux 

ositions extrêmes différant de x/4. L'ordre de grandeur de cette aniso- 


ropie peut expliquer, comme nous l’avions prévu, les divergences 


mportantes entre les résultats obtenus sur les poudres et la forme par- 
x lière de la raie de résonance de la poudre, son aplatissement (35). 


B) Nous avons, d’autre part, noté une variation de la largeur de la 
ie de résonance à mi-hauteur en fonction de l’orientation du cristal. 
e variation est représentée par la figure 23 (b). Nous notons encore 
- périodicité de x, la même allure de courbe que dans le cas 
2 D. P. P. H. et que la largeur de raie varie d'environ 100 p. 100 entre 
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les deux positions extrêmes pour deux orientations différant de x/2 
Elle passe environ de 9 à 16 ærsteds, l’aire de la raie de résonance restant 
la même. Nous signalons que, vu les très faibles dimensions du mono 
cristal, quelques 1/10 de millimètres pour la dimension la plus élevée 
des mesures précises de largeur deviennent délicates : la base de L 
courbe est déformée et l'épaisseur des traits augmente, à cause du brux 
de fond. Les résultats obtenus sur le monocristal de D. P. A. N. O. son 
donc essentiellement qualitatifs. | 


C) La figure 23 (a et b) montre les variations simultanées en fonctior 
de l'orientation de 
position du sommet di 
la raie et de la largeur d 
la raie. Nous constaton 
qu'il n’existe pratique 
ment aucun déphasag 
entre les deux courbes 
c’est-à-dire que les posi 
tions d’anisotropie maxi 
mum coïncident pour 
déplacement du somme 
de la raie de résonance’e 
sa largeur à mi-ha 
teur. 


LL 


STRUCTURE  HYPEI 
FINE DE SOLUTIONS E 
QUIDES  DILUÉES D 
D. P: A: N: ON 
avons également, étud 


la structure hyperfit 
b) Largeur à mi-hauteur à la même échelle, de que présente une sol 


Ja courbe de résonance. tion diluée de D. P.“ 
N. O. Nous avons obter 

un spectre de résonance à trois pics équidistants et égaux séparés l'a 
de l’autre par 11 œrsteds (fig. 24, planche III). Ce résultat est 
excellent accord avec ceux rapportés par Bijl et Rose-Innes (14). E 


deux pics latéraux sont parfaitement symétriques par rapport au p 
central. ‘4 


Fig. 23a et 23b. 


a) Déplacement du sommet de la courbe de 
résonance par rapport à la position o. 


STRUCTURE HYPERFINE DE SOLUTIONS SOLIDES DE D. P. À. N: On 
La figure 25 (planche ITT) représente le spectre de structure hyperft 
d’une solution solide contenant 2 p. 100 de D. P. A. N. O. Nous obât 
vons encore trois pics équidistants mais le spectre est dyssymétriqi 
Les trois pics sont maintenant inégaux et sensiblement dans le rapp 
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1, 3,6, 1,7. Le pic le plus élevé est le pic central et le pic le plus bas cor. 
fespond au champ le plus élevé. L'écartement des pics est d'environ . 
18 ærsteds, nettement supérieur à celui obtenu pour la solution liquide, 
» Les résultats relatifs aux solutions de D. P. A. N. O. sont en excellent 
accord avec ceux obtenus pour les solutions de D. P. P. H. 

- Les différentes études précédentes nous ont permis de mettre en évi- 
dence un certain nombre de résultats importants. Ici nous les ayons 
seulement énoncés sans chercher à les interpréter. Dans le chapitre 
suivant, nous allons tenter de dégager cette interprétation de leur 
ensemble, 


| CHAPITRE 1V 
&: Interprétation des résultats expérimentaux 
2 


|. — Introduction. — Les radicaux libres que nous avons étudiés : 
tu chapitre précédent sont des radicaux libres organiques polyatomiques 
tables. Ils se caractérisent par une durée de vie extrêmement longue, 
patiquement indéfinie à l’état solide. Ils se prêtent donc très bien 
l'étude expérimentale et lorsqu'on compare leurs propriétés en réso- 
lance paramagnétique électronique à celle des éléments de transition et 
des terres rares, des différences fondamentales apparaissent qui donnent 
b l'étude des radicaux libres, son intérêt. 
— D'abord, alors que pour les cristaux minéraux on observait un large 
éventail des valeurs de g, facteur de décomposition spectroscopique, 
lant de x à 6, pour les radicaux libres g reste voisin de la valeur 2,0023 
0e au paramagnétisme de spin libre et les anisotropies obser- 
ées sur les monocristaux sont très faibles. 
…_ Ensuite, les raies de résonance des radicaux libres sont extrêmement 
uës. Leurs largeurs sont de quelques œrsteds ou de quelques dizaines 
rsteds au plus, alors que pour les éléments de transition et les terres 
es, elles se mesurent généralement en centaines d’œrsteds. Ces pro- 
étés des radicaux libres sont à peu près générales (56). En résonance 
âramagnétique électronique, les radicaux libres présentent donc une 
te individualité. Nous allons chercher à la définir et à l’expliquer en 
tant des résultats de nos mesures. 


“| [. __ Structure des radicaux libres hétéroatomiques étudiés. Théo- 
Pde leur stabilité. — THÉORIE DE LA € RÉSONANCE ». — Les . 
aux de Pauling et Wheland (58) (59) ont montré que l’on pouvait 
buer pour une très grande part la remarquable stabilité 
radicaux libres aromatiques à un phénomène appelé par eux « réso- 
ice » et qui est lié à la possibilité d’écrire différentes formules déve- 
léppées de ces corps. Aux différentes structures possibles de la molécule, 


* 4 
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c’est-à-dire aux différents schémas de distribution de ses électrons dé 
valence, correspondent les fonctions d’onde +, et les énergies E,. L’in 
dice j = 1 caractérise la structure la plus stable donc de plus basse 
énergie. La fonction d’onde vraie Ÿ de la molécule est alors une combt 
Te naison linéaire des fonctions d’ onde 4. L'énergie vraie de la moléculk 
est E. L'énergie de résonance est R = E, — E. R est une quantité tou 
jours positive ; grâce à l'énergie de résonance, la molécule dans son état 
A _ réel est plus stable que si elle était représentable par l’une quelconqu 
des formules développées. 

La plupart des études anciennes portent sur des radicaux libres by 
carbonés provenant de la rupture homolytique d’une liaison carbone: 
HE carbone. Cependant, on peut adapter sans grand changement les théoriés 
développées au cas des radicaux libres hétéroatomiques qui pro: 

viennent de la rupture de liaisons du type N —— N par exemple. Alors 
que les radicaux libres hydrocarbonés apparaissent comme des radi- 
/_  . caux à € carbone trivalent » ceux qui proviennent de la rupture d’un 
lien N— N peuvent être appelés radicaux libres à « azote divalent ». 

Ainsi les hexaaryltétrazanes (1) se dissocient en radicaux triaryl 
1 hydrazyls (IT) qui sont stabilisés par effet de « résonance » : 


(CH) N—N—N — NC Hi) € 2(C HN — Nr 
; oi | | 


de. 2 PR PA à PS CH, 

Fr. I IT 

s | LE DIPHÉNYLPICRYLHYDRAZYL. — C’est à ce groupe de radicaux libres 
\: qu appartient le D. P. P. H. À 
. : ? 
4 (CHi)a — N — À. : 
| | 

| 

{ N0,/ \NO, 


y Sutton (67) avait signalé que les molécules dans lesquelles se produi 
Rar sait un phénomène de résonance avec contribution des structures polai 
res devraient posséder un moment dipolaire électrique plus élevé qi 
celui normalement prévu en l'absence de délocalisation des valence 
libres. Des mesures du moment dipolaire du D. P. P. H. ont été efféc 
ENT. tuées par Turkevich, Oesper et Smyth (70) et confirment cet effet," 
' par là l'existence de structures de résonance pour ce radical. La coexi 
* tence de structures telles que | 


= 
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| Ke e 
4 FN ÿ m4 . 
apparaît donc comme très probable (Branch et Calvin, 1941) (21). 
n Nous voyons alors qu'il est vain de tenter de localiser l’électron libre 
r l’un ou l’autre azote du D. P. P. H. et qu'il est également purement 
formel quoique commode pour les classifications chimiques, de parler 
de radical libre à « azote bivalent » car l’électron célibataire se trouve 
en partie seulement sur l’azote ; il se trouve en partie également sur les 
sarbones des cycles benzéniques qui se comportent alors en « carbones 
Bent. ». En effet, pour le D. P.P. H., figurent également des struc- 
tures de résonance du type 


= 
D 


‘ .O-—N+= 0- 


,» 


OxYDE DIPARAANISYLNITRIQUE. — Nous pouvons également apporter 
uelques précisions sur la structure du D. P. A. N. O. LÉ 

" Pauling (57) a montré, par application de la mécanique quantique, 
e la stabilité des molécules impaires (telles que le bioxyde et le per- 
xyde d'azote) tenait au pouvoir de certaines paires d’atomes À et B 
à former un nouveau type de liaison : la liaison à trois électrons. Cette 
son stable correspond à une résonance du type À : .B, A.:B et se 
igne par À :-- B. Katz (39) attribue au D. P. A. N. O. la structure 


4 CH,0C,H 
4 3 ANR pre 


CH,OC,H,/ 


ce. En effet, d’une part l’électron célibataire peut venir sur les 


upe méthoxy en para, dans chacun des cycles benzéniques contribue 


il faut encore envisager pour ce composé d’autres structures de réso- 
. La ? ñ 
bones des cycles benzéniques et d’autre part la présence d’un 


lement à la délocalisation de lélectron célibataire par des méca- ? 
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CHU EZ/ 0 Ne NES i 
SR Cl 

DipményrricryLoxyæyprazyz (D. P. P. O. H.). — Quant ai 
D. P. P. O. H. sa structure paraît a priori très complexe car il s’ajoutt 
à la liaison azote-azote du D. P. P. H., une liaison azote-oxygène et 
composé n’a jusqu’ ici été étudié par aucun physico-chimiste. Il semblk 
que nous pourrions envisager une structure du type 


(CR =N—N.22# 0 
| | 
N0,/ No. : 
El 


N7 
NO, 


mais à laquelle il faut ajouter toute une série d’autres structures d 
résonance, analogues à celles décrites pour le D. P. P. H. et qui amèneni 
lPélectron de soit sur l’autre azote, soit sur des carbones des cycle 
benzéniques. | 

Cette brève étude des structures des trois substances étudiées 
chapitre III met en évidence leur caractère de radical libre : elles possè 
dent toutes un électron de valence célibataire. Ces trois radicaux libres 
sont très stables parce qu’ils possèdent un nombre important de strue 
tures de résonance ; mais leurs structures complexes rendent extrê 
mement difficile toute analyse théorique de leur résonance paramagné 
tique électronique. " 

ITT. — Largeur de raie. Rétrécissement d'échange. — RELAxA 
TION THERMIQUE. — Une raie de résonance correspond à une transitioi 
induite entre états quantiques et sa largeur est essentiellement régit 
par la durée de vie de ces états. Elle ne peut pas être inférieure à l'in 
verse de la durée de vie de chacun d’eux : tout mécanisme dont l’effe 
est de raccourcir la durée de vie d’un état, élargit donc la raie. 

En résonance paramagnétique un des Roi déterminant de cetti 
durée de vie est la perturbation de l'orientation des dipôles dans dl 
champ magnétique par l'agitation thermique : l'importance de la pertur 
bation dépend grossièrement de l'énergie thermique par degré de liberté 
comparée à l'énergie magnétique d’orientation. Il lui est associé L 
temps de relaxation thermique T,. Cet échange d'énergie se fait indi 


-rectement grâce au couplage spi orbite, les champs d’agitation ther 
mique agissant d’abord sur l'orbite. Or, pour les radicaux libres orga 
niques étudiés nous avons vu que g reste voisin de 2,0023 ce qui permé 


de penser (Bleaney) (17), d’une part, qu'il y ä levée complète de L 
dégénérescence orbitale, ce qui est en bon accord avec la faible symét 


s 
à 4 
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moléculaire des radicaux libres, d'autre part que les couplages spin- 
orbite sont extrêmement faibles. Cette faiblesse des couplages spin- 
orbite est confirmée par les travaux de MeLure (51) et Mizushima et 
Coide (52). Elle explique que les temps de relaxation soient beaucoup 
plus longs pour les radicaux libres organiques que pour la plupart des 
autres substances paramagnétiques et que l’on puisse donc observer 
des raies étroites à la température ordinaire. 

Pour le D. P. P. H. solide le temps de relaxation T, avait été mesuré 
par Lloyd et Pake (48). Au laboratoire, en 1954, R. Gabillard et 
J. A. Martin (28) (50) ont également mesuré T;, ainsi d’ailleurs que le 
temps de relaxation transversal T,, dans un champ magnétique faible. 
La valeur T, — 6,3.10 $ seconde qu'ils ont obtenue est en parfait accord 
avec celle de Lloyd et Pake. 
“ Le temps de relaxation thermique T, fixe une largeur limite minima 
à la raie. Sa largeur réelle et aussi sa forme sont déterminées par d’autres 
facteurs que nous allons examiner et qui sont intéressants à analyser 
ici car un mécanisme particulier apparaît qui affaiblit l’action de ces 
facteurs de perturbation et amère le temps transversal T, à se rappro- 
cher de la limite thermique T.. 


ee 


Les INTERACTIONS D'ÉCHANGE. — Elles représentent un phénomène 
aractéristique de la mécanique quantique, décrit, pour la première 
fois, en 1926, presque simultanément par Heisenberg et par Dirac, et. 
Qui ne possède pas d'équivalent en mécanique classique. Elles résultent 
de la possibilité d’ « échange » de deux électrons, lesquels sont indiscer- 
mables et peuvent échanger leurs coordonnées sans que soit modifiée la 
onction d’onde du système. 

- Examinons d’abord l'exemple classique du système de deux électrons 
êt négligeons les spins. Supposons que les deux électrons n’ont pas d’in- 
fuence mutuelle et sont soumis à des champs dérivant d’une même 
nction potentielle. 

Une solution de l’équation de Schrüdinger est : 


di = it) L,(ToY2%2) * 


éctron soumis à un potentiel V. cs 
Elle correspond à un électron dans l’état k et l’autre dans l’état m. 
Pénergie est W — W, + W,,.. Mais il y a aussi la solution : 


Va = Yi(t2Y232) Vn(t141%1) 

nergie également W = W, + W,. É 
Pour représenter le système dégénéré on peut alors prendre une combi- 
ison linéaire de 44 et }, mais pour respecter l’indiscernabilité des 
étrons, on doit se limiter aux deux combinaisons symétriques ou 
i-symétriques : 


et 4, sont solutions de l'équation de Schrôdinger pour un seul: 
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Le principe d'exclusion de Pauli 1 impose alors un dernier choix, celui 
$ de la fonction anti-symétrique : mais le principe, énoncé de cette 
1 manière s’applique à la fonction totale, compte tenu du spin ; alors 
que les forces agissant directement sur le moment magnétique sont très 
faibles, le spin mécanique compte ici à l’égal d’une variable de positions 
dans le décompte des degrés de liberté sur lesquels on doit apprécier la 
symétrie dans l'échange. Ainsi les 4 et Ÿ,, envisagées précédemment; 
4 sont toutes deux à conserver, Y, étant multiphiée par une fonction de 
ÿ spin anti- -symétrique et dA par une fonction de spin symétrique. M 
a On montre alors (cf. Van Vleck) (72) que si on introduit l'énergie VS 
d'interaction entre deux électrons, qu'on peut admettre symétrique 
en TjYyZ1s LoYoZo, On doit avoir : £ 


x ne a I \ 
4 Vo = Kio — , die — 2J5981.52 : 
où $, et S, sont les moments angulaires des spins des deux électrons; 
ak avec : È 
ER à eu LA Ÿ CT — , 7 
à | Ki = | se | YiVishdeidez = | ... [4 Vistsdesdes Ls 
ra e © e/ Ce pe. 
“JL A J *, 
ei. É es * ë 
: AE Ji = | . | Vi Vis Vad1dos ; 


4 L Là ,r 
J,, est appelée intégrale d'échange. 


PAGE) 


Cette équation montre que les deux électrons se comportent comme 
s’il y avait entre eux un fort couplage proportionnel au produit scalaire 
de leurs moments angulaires de spin et donc de forme analogue à l’énér- 
gie potentielle mutuelle de deux dipôles. L'effet d’ éthaige ressemble 
donc formellement, dans sa dépendance de la disposition géométrique 
à des spins, à un fort couplage magnétique entre ceux-ci, bien qu’il soi 
4 4) causé par des forces électriques et dû à un effet quantique sans inter: 


_  vention directe de champ magnétique ; les forces magnétiques propres 
ment dites peuvent exister aussi mais sont en général très faibles devant 
celles d’ « échange ». 


Re. 

fi . Si on généralise ensuite à un système. de plus de deux électrons, on 
% trouve que l'énergie totale d'échange est : | 
NY n 3 4 CN 
L FE — 2 EJ,S,.S, $ 
en négligeant le terme en —{ ©, d 


En conclusion, nous retiendrons que l’effet d'échange, tout en étant 
de nature essentiellement orbitale, est formellement équivalent à ur 


l 


di; L 
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couplage en cosinus entre les spins électroniques des différents atomes. 
* Un aspect de l’interaction d'échange est davantage intuitif. C’est 
la notion de fréquence d’° échange dont. l'importance ici a été soulignée 


par Zener et Heikes (81). Si E, et E, représentent les énergies des états 


£ Ej—E 
symétriques et antisymétriques, — est la fréquence d'échange dont 


 . ; : « : Lars" 
Voici l'interprétation : par une combinaison linéaire convenable de 


. exp (-—- 1E, ï) et de d, exp e— AU 5) on peut trouver une solution 


approchée de l” équation d'onde re du temps qui se réduise à dy, 

u temps { — o ; c'est un état possible du système que l’on peut choisir 
par exemple comme état initial. Le système évolue ensuite et la fonction 
d'onde montre alors qu’il oscille à la mp d'échange entre l’état 


initial d, et un autre état extrême décrit par d». 
É: 


4 


RÉTRÉCISSEMENT D'ÉCHANGE DE LA RAIE. — Le rétrécissement 
Ds explique la remarquable étroitesse des raies de résonance des 
adicaux libres étudiés. Il a été prévu par Gorter et Van Vleck (31) et 
démontré mathématiquement par Van Vleck (74). En 1953, Anderson 
et Weiss (6) donnèrent un modèle mathématique simplifié permettant 
D licindre la forme de la raie en présence d’une large interaction 
‘échange. Leur théorie ressemble, tout en étant plus schématique, 
à la théorie du rétrécissement des raies de résonance nucléaire dans les 
Jiquides faite en 1948 par Bloembergen, Purcell et Pound (19). Nous 
pions indiquer d’abord dm le principe du rétrécissement. 


. Le mécanisme est le même dans le rétrécissement par mouvement : 


brownien et le rétrécissement d'échange. Le mouvement brownien très 
ide devant la période de résonance est remplacé par le mouvement 
de l’électron, entre l’une et l’autre des positions moyennes où on peut 
le localiser dans les différentes formules en « résonance ». Cet échange 
de position se fait très rapidement à la fréquence d'échange définie pré- 


cédemment, qui, ici encore, est très élevée devant la fréquence de réso-. 


ance. Ainsi l’électron peut être considéré comme voyageant très vite 
d’ un point de la molécule à l’autre et même, à l’état solide, passant très 
Vite d'une molécule à l’autre car, dans l’état solide, les ÉOnCtI Es d'ondes 
s différentes molécules sont oublces en une fonction globale. Done, 
u lieu d’être soumis à une action perturbatrice définie et par là même 
mportante, comme s’il était localisé, il ne reçoit que la moyenne de 
actions dans sa course rapide, moyenne très affaiblie : ainsi la raie 
beaucoup plus étroite qu’on ne pourrait le penser en attribuant une 
sition fixe à l’électron. 
. La raie, observée macroscopiquement, résulte de la précession du 
noment magnétique de l'échantillon. Seules peuvent donc l’affecter 
directement les interactions magnétiques comme les interactions dipôle- 
pôle, les couplages spin-orbite et les interactions hyperfines des élec- 
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trons et des noyaux. Les interactions non magnétiques comme l’échange, 
les effets dipolaires électriques ne peuvent pas avoir d’effet direct sur 
la raie, mais elles agissent indirectement en contrôlant le mouvement 
des électrons suivant le processus que nous venons de décrire. 

Voici le modèle mathématique adopté par Anderson et Weiss : on 
suppose que l’atome qui résonne absorbe une-seule fréquence qui varie 
de façon aléatoire dans un domaine déterminé par les interactions 
magnétiques, mais à un taux fixé par les forces d'échange. | 

Le spectre de radiation pour tout système de mécanique quantique 
s'écrit : 


TS = tr 


f: * u(te—ivtdt F 


—_# ° 
e/ 4 


u(t) étant la matrice moment dipolaire radiant, en représentation d'Hers 
senberg : | 


+ 
he = Hu — uH 
H est l’'Hamiltonien du système qui se décompose en trois parties : 


H=H,+H,+H, 


eee pepe pe, 345 à 


H, : Hamiltonien non perturbé qui provoque la décomposition des 
niveaux énergétiques, cause des raies observées. 

H, : Hamiltonien de perturbation (interactions magnétiques, essen- 
tiellement interactions spin-spin) qui ne commute pas avec H, et'pro 
voque l'élargissement des raies dues à H, et éventuellement la structuré 
fine. 

1: AE Hamiltorien d'échange qui commute à la fois avec H, et b 
mais ne commute pas avec H, qu'il fait dépendre du temps. à 

Anderson et Weiss ont montre (nous ne développerons pas 1e1 ce 
caleul) que le spectre d'intensité de la raie correspondant à la transition. ù 
s'écrit. : 


; ere 2 
L,(&) = | exp [— j(o — o,)t — i | ,Ao (E)dt'| 

avec 

H,/0, —Hjb, 


Aœ;j(t) — r 


Ke letésie aa ET à ei 


Ao 10, est une fonction aléatoire du temps dont le taux de variation 
est régi par H,, et on obtient des résultats en bon accord avec l’expé 
rience en choisissant une fonction aléatoire de Gauss. Dans le cas d’ ur 
fort échange, la courbe a une forme de sea et on atteint la largeui 


“ 5. 
' 


w, 
de raie Aw — _ avec @, = ot Lo : , J étant l'intégrale d’échangè 


e 
_ Ces résultats restent valables tant que l’on ne considère que les terme 


L 
’ 1 
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diagonaux de H,.. Lorsque cette hypothèse n’est plus valable, la largeur 
de raie doit grossièrement être multipliée par 10/3. D'autre part, la 


théorie d’Anderson et Weiss ne tient pas compte des interactions hyper- 
fines. 

* Elle s'applique parfaitement aux radicaux libres que nous avons étu- 
diés lorsqu'ils sont à l’état solide. Dans le cas des solides, en effet, les 
“électrons célibataires subissent une très forte interaction d’ ét aaese 
‘parce qu'ils sont très rapprochés. Ils passent donc très peu de temps 


‘sur chaque noyau et on peut supposer que le couplage hyperfin prend 
rune valeur moyenne nulle, 

2 La forme de la courbe de résonance du D. P. P. H. est bien de Lorentz 
comme nous le montrent nos mesures, celles de Gabillard et Martin (28) 
Le celles de Weidner et Whitmer (76). Les raies très étroites résultent 
du fait que J est grand et il semble que la forte délocalisation de l’éléc- 
tron par suite de l’existence de nombreuses structures de résonance 
s'associe à une valeur élevée de l'intégrale d'échange, dans les trois 
radicaux libres étudiés. Il est d’ailleurs également NME que la déloca- 
isation ait une action directe de rétrécissement de la raie de résonance 
en moyennant le champ local. Le D. P."P. H. et le D. P. P. O. H. solide 
ont la même largeur de raies ; celle du D. P. A. N. O. est nettement 
us large, mais à la fois ©, et is peuvent varier en passant à ce dernier 
omposé. 


{ 


4 Le fait que la largeur de la raie de résonance ne varie pratiquement 
“pas au moment de la fusion du D.P.P.H. semble montrer qu'au 
moment de cette fusion, les forces d'échange d’origine électrostatique 
e varient pas. 


IV. — Structures hyperfines. — EFFET DE L'ÉCHANGE SUR LA DÉCOM- 
OSITION HYPERFINE. — Ce problème a été traité théoriquement 
jar Anderson (5) à partir du modèle mathématique précédemment 
exposé mais en introduisant dans H, la décomposition hyperfine, ce qui 
mène à modifier la nature de la fonction aléatoire dans son modèle. 
Nous ne développerons pas la théorie d’Anderson. Il a traité le cas du 
étrécissement de la structure hyperfine d’un spectre de n raies égale- 
m ment espacées et d’ égales hauteurs. Dans le cas d’un faible rétrécisse- 
ment d'échange il a ainsi montré que les sommets des pics commencent 
ar se osocher lorsque l'échange augmente, mais cette dérive reste 
très faible. Ensuite les pics disparaissent sur place et on a alors un rétré- 
ssement global, la largeur de la courbe unique étant inversement pro- 
‘ortionnelle à «.. 

* Nous voyons que cette théorie rend assez bien compte des phénomènes 
e nous avons observés sur le D. P. P. H. lorsque nous faisons varier 
les forces d'échange en modifiant la concentration de solutions liquides 
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4 

La figure 20 montre que lorsque l’échange est nul, soit à très grand 
dilution, la distance des pics reste sensiblement la même, 11,2 œrsteds 
lorsque la solution varie. Ù } 

A partir du moment où apparaît l'échange, on note un rapproche 
ment progressif des pics, la variation de la distance entre les pics restan 
faible. En effet, lorsque cette variation atteint 1,4 œrsted à la concen 
tration M/150, donc pour une valeur critique de l’échange, les cinq pic 
disparaissent sur place et on n’observe plus qu’une raie globale qui s 
rétrécit progressivement. Sur la figure 18 sa largeur est reliée à la concen 
tration et non pas directement à ©, ; on obtient sensiblement une droit 
à pente négative. 

La théorie d’'Anderson, relative à un spectre de n pics égaux et équi 
distants, paraît donc pouvoir se transposer dans le cas du D. P. P. HE 
cinq pics équidistants mais inégaux, étudiés expérimentalement. Cett 
confrontation avec l’expérience est un excellent argument en faveu 
du modèle mathématique développé par Anderson. j 

Nous avons observé que la largeur des raies de résonance des solution 
concentrées de D P. P. H. était indépendante, à concentration donnée 
de la nature du solvant même dipolaire. Ceci semble indiquer qu’il nà 
a pas d'états intermédiaires dans l'échange, tels que CH, si le solvan 
est le benzène. Les échanges semblent se faire essentiellement au momen 


des collisions et à l’intérieur d’une même molécule. + 


\ { 
COMPARAISON DES SPECTRES DE STRUCTURE HYPERFINE DES SOLU 
TIONS LIQUIDES ET DES SOLUTIONS SOLIDES DES RADICAUX LIBRES. 
L’'Hamiltonien qui décrit l'interaction hyperfine d’un spin nucléaires 
b. 


=> 
et d’un spin électronique S est : 


CCC cs | 
S. 3(Lr)(S.r 2 4 
8e Em 75 2 5t8 | % 


avec noyau à l’origine et r représentant la position vectorielle de l’élec 
tron. L 

L'interprétation des résultats expérimentaux est basée sur le fai 
que l’Hamiltonien de l'interaction hyperfine se compose de deux parties 
l’une anisotrope et l’autre isotrope. + 

La partie isotrope qui contient la fonction 5 dépend seulement d 
la composante de la fonction d’onde qui ne s’annule pas sur le n ya 
et si nous développons la fonction d’onde électronique du radical ë 
fonctions atomiques, ce sont seulement les composantes s qui contri 
buent à l'interaction isotrope. °° 

La partie anisotrope, elle, dépend des composantes à symétrie no: 
sphérique à une certaine distance du noyau, c’est-à-dire, comme noû 
observons des structures hyperfines dues à des noyaux d'azote, de 
composantes 2p. ë 


\ 
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> Lorsque la fréquence d'agitation des molécules est élévée vis-à-vis 
de la fréquence associée à l'interaction hyperfine, Weissman (77) a mon- 
tré que seule restait observable la partie isotrope de la structure hyper- 
fine, la valeur moyenne de la partie anisotrope s’annulant, Done, pour 
Les liquides qui satisfont à la condition précédente, nous observons seu- 
lement un spectre de structure hyperfine dû à la partie s de la fonction 
d'onde de l’électron. 

… Par contre, dans un solide, nous observons la superposition des divers 
iermes. Si nous opérions sur un monocristal de radical libre magné- 


iquement dilué, nous pourrions observer les anisotropies du spectre, 
1 l'ont fait Weissman et Banfill (78) pour le radical K,(S0,),NO. 
Ici nous avons employé une solution solide dans un milieu plastique 


ligide ; nous pouvons approximativement considérer cette solution 


+ 


solide comme la superposition d’un très grand nombre de monocris- 


aux orientés de façon aléatoire. Le spectre observé doit être la super- 
position de tous les spectres des monocristaux. On peut donc s’attendre 
avoir un spectre considérablement élargi et déformé lorsqu'on passe 
la solution liquide à la solution solide : c’est bien ce que nous avons 


Pour pouvoir analyser la contribution de la partie anisotrope de l’in- 
téraction hyperfine, il aurait fallu obtenir des monocristaux magnéti- 
iement dilués des radicaux libres étudiés, ce que nous ne sommes pas 
arvenus à faire. Nous avons donc dû nous contenter de l’observation 
qualitative du phénomène prévu sur les solutions solides. 

INTERPRÉTATION DU NOMBRE DE PICS DES SPECTRES DE STRUCTURE 
YPERFINE DES TROIS RADICAUX LIBRES ÉTUDIÉS. — Nous avons observé 
ës spectres de structure hyperfine des solutions liquides des trois radi- 


des électroniques. Interprétons le nombre de pics de ces spectres. 
Le D.P. A. N. O. contient un seul noyau d’azote avec lequel l’élec- 
ton célibataire puisse être couplé. Son spectre de structure hyperfine 
mporte trois raies équidistantes et égales. Elles s’expliquent aisé- 
ent ho — g8H + Km,, m, prenant les valeurs — 1, o, 1, puisque le 
in de l’azote est égal à 7. 

Dans le cas du D. P. P. H. et du D. P. P. O. H. l’électron célibataire 


eut être couplé à deux noyaux d’azote. 


ho = 88H + kim, Se kom, 


l, et m,, étant relatifs à l’un et à l’autre des deux noyaux d'azote et 


jouvant prendre chacune des valeurs — 1, o, 1. Si k, et X, sont arbi- 
ires, on doit observer neuf raies. Dans le cas k, — k,, certaines de 


D, P. P. H. d’intensités relatives 1, ?, 3,2, 1. 


n 


x libres donc dus uniquement aux composantes s des fonctions d’on- 


composantes se superposent et on prévoit bien les cinq pics du : 


sl 
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Dans le cas où Rs 2k,, certaines composantes se superposent encore 
On peut ainsi prévoir sept pics symétriques dont deux doubles de par 
et d'autre du pic central simple. Le spectre n'étant pas entièremen 
résolu, on a les quatre pics observés pour le D. P. P. O. IL. d'intensité 
relatives I, 2,2, I. 

Donc, dans le cas du D. P. P. H. il faut admettre que l’électron libr 
passe autant de temps sur un azote que sur l’autre. Dans le cas d 
D. P. P. O. H., il passe deux fois plus de temps sur un azote que su 
l’autre, sans doute sur l’azote lié à l’oxygène. 


V. — Anisotropie des monocristaux. — Nous avons cherché si l’hypt 
thèse de Kikuchi et Cohen menait bien à une interprétation valable d 
l’anisotropie de g pour le D. P. P. H. Ils l’expliquent comme effet d 
l’anisotropie diamagnétique des cycles benzéniques. Pour le benzèm 
la susceptibilité diamagnétique moléculaire moyenne mesurée Yu, €s 
de — 55.10 $ et les susceptibilités y suivant un axe perpendiculair 
au cycle benzénique et y, moyenne, dans le plan de ce cycle, valen 
respectivement — 91.10 6 et — 37.10 6. Lorsque la susceptibilit 
moyenne diamagnétique d’un composé n’est pas directement mesurabl 
par exemple lorsqu'elle est masquée par le paramagnétisme, elle pet 
être évaluée en utilisant la règle d’additivité de Pascal. 

Krishman (46) et Miss Lonsdale (49) ont mis en évidence.une anis 
tropie diamagnétique très marquée dans les composés aromatique 
résultat de l’anisotropie diamagnétique des cycles benzéniques. 

L’anisotropie diamagnétique d’un monocristal est due à l’anisotrop 
de la maille unité qui, à son tour, dépend de l’anisotropie résultan: 
des molécules qu’elle contient. La maille unité du monocristal « 
D. P. P. H. étudié contient deux molécules de D. P. P. H. et deux mol 
cules de benzène. Il est impossible de faire un caleul précis car n@ 
ignorons la position relative des diverses molécules et l’orientation d 
cycles benzéniques dans la molécule de D. P. P. H. 

Considérons d’abord une seule molécule de D. P. P. H. La suscepi 
bilité moyenne moléculaire X4 du D. P. P. H. évaluée par la règle d’adt 
tivité de Pascal, vaut sensiblement — 200.10-6. Nous admettrons,* 
qui est une approximation grossière, que le champ moléculaire suppl 


4 


mentaire qu’elle crée vaut = ; N nombre d'Avogadro, r distance“ 


l'électron à un dipôle Se à la molécule, H champ directe 
I serait de 1 œrsted environ, ordre de grandeur susceptible de rend 


compte de l’anisotropie observée si r vaut 1 À. L'effet d’échan 
ne vient pas modifier l'interaction puisque le champ perturbateur auqf 
est soumis l’électron règne dans l’espace de la molécule. En fait, r dl 
plutôt représenter la distance de l’électron aux cycles benzéniqi 
sources de l’anisotropie diamagnétique. Et l’influence du diamagnétisi 
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Fie. 4. — Raie de résonance de 10% centres de D. P. P. H. solide 
Le] 
(limite de sensibilité) 


Fig. 7. — Enregistrement à la thermobalance de la variation de poids 
d'un échantillon de D. P. P. H. au cours de la fusion. 


Fig. 9. — Raie de la poudre de D. P. P. H. 
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LÉGENDES DES FIGURES DE LA PLANCHE ll 


Fig. 11 (a) et (b}. — Courbes de résonance relatives à la position 1. 


Elles correspondent à une variation de £ de l’angle de rotation. 


Fig. 12 (a) et (b). — Dédoublement de la raie à 2,5° K. 
a et b correspondent à deux orientations différentes du monocristal de 


DA PP 


Fig. 13 (a) et (b). — a) Raïe d’un monocristal de D. P. P. H. 
à température ordinaire. 
b) Raie du même monocristal à 1002. 


Fig. 15. — Spectre de structure hyperfine d’une solution benzénique 
gs. 15 ! J YP q 
dé D. PP 


Fig. 17. — Spectre de structure hyperfine d'une solution solide de D. P. P. H. 
Fig. 18. — Raie de résonance de la poudre de D. P. P. O. H. 


Fig. 19. — Spectre de structure hyperfine d’une solution benzénique 
dé D'P PAOTE 


Fig. 20. — Spectre de structure hyperfine d’une solution solide 
de tD PA PAOME > | 
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Fig. 214. Fig 

Fig. 22a Fig 

Fis. 24. Fi 
Fig. 21 (a) et (b)]. — a) Raïe de résonance de la poudre de D. P. A. N° 

b) Un repère de D. P. P. H. est superposé à cette ra 

Fig. 22 (a) et (b). — Raïe de résonance d’un monocristal de D. P. A. N: 
par deux orientations de celui-ci en présence d’un marqueur fixe 

D'RPARAITE 


Fig. 24. — Spectre de structure hyperfine d’une solution liquide 


de D°PA"N40; 


Fig. 25.— Spectre de structure hyperfine d’une solution solide 
dé D PP PASENTO 
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des cycles benzéniques sera d’autant plus importante que l'effet 
Overhauser observé sur les protons de ces cycles par Beljers, Van der 
Kint et Van Wieringen (7) montre que l’électron est susceptible d’avoir 
un contact énergétique considérable avec ces protons, donc peut s’appro- 
cher beaucoup des cycles benzéniques. 
£ Donc 1l semble que l’anisotropie des cycles benzéniques puisse, en 
ordre de grandeur, expliquer l’anisotropie du déplacement du sommet 
de la raie de résonance. Mais, nous avons fait une hypothèse simpli- 
ficatrice. En réalité, dans la maille unité du cristal, il y a deux groupes 
contenant chacun une molécule de D. P. P. H. et un cycle benzénique. 
… Donc, en fait, pour le monocristal, nous n'avons plus une seule raie 
de résonance mais deux, correspondant aux deux sites moléculaires et 
aux deux champs H + h, et H + h,. La raie unique observée à tempé- 
fature ordinaire se compose en fait de deux raies égales. Le g de chacune 
de ces raies est anisotrope et donc à la fois, la position relative et la 
position absolue de ces deux raies sont fonction de l'orientation. L'écart 
entre les sommets des deux raies n’est pas suffisant, à température ordi- 
maire, pour qu'elles soient séparées, d'autant plus qu’à ce phénomène 
Sajoute le rétrécissement d'échange. Nous observons donc une raie 
ünique dont le sommet dérive en fonction de l'orientation et dont aussi, 
dans notre hypothèse, la largeur varie, ce que l'expérience confirme. La 
Connaissance exacte de la maille de D. P. P. H., positions relatives des 
molécules de D. P. P. H. et des molécules de benzène et orientation des 
eyeles benzéniques dans la molécule de D. P. P. H. nous permettraient 
Seules de voir si cette hypothèse rend parfaitement compte des courbes 
xpérimentales trouvées et de leur déphasage. 
 Remarquons que notre étude devrait être complétée ; il serait bon 
Pétudier directement les anisotropies de la susceptibilité globale du 
D. P. P. H. Il est très possible que le paramagnétisme manifeste de 
Panisotropie qui se compose avec celle du diamagnétisme benzénique 
peut aussi la voiler complètement. Pour entreprendre une telle étude, 
Inous aurait fallu disposer de monocristaux plus gros et plus nombreux. 
… Lorsque la température diminue, les forces d'échange diminuent éga- 
lément, la raie du monocristal commence à s’élargir. A partir d’une 
certaine température les deux pics se séparent et lorsque le monocristal 
est orienté, les deux pics se déplacent l’un par rapport à l’autre, pouvant 
ne se confondre à nouveau pour certaines orientations. C’est ce qui 
été observé mais de façon non reproductible. Le fait que lorsque la 
mpérature diminue, les deux pics se séparent, peut être attribué soit 
à une diminution des forces d'échange, soit à l'augmentation lorsque la 
émpérature diminue de la susceptibilité diamagnétique du radical. En 
ffet, ce phénomène se produit quelquefois pour les substances aroma- 
tiques ayant une forte anisotropie diamagnétique. + 
…_ Notons encore que dans le cas du D. P. P. H., l’anisotropie diama- 
Æ = : 
4 Annales de Physique, 1958. ñ 
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gnétique du benzène de cristallisation influe certainement sur la largeut 
de la raie, car lors de la fusion, au moment de la disparition de ce benzène: 
nous observons un rétrécissement de la raie de résonance. 
Remarquons, enfin, que la dérive isotrope du sommet de la raie de 
résonance du D. P. P. H., lorsque la puissance U. H. F. augmente, peut 
être due à un début de saturation. Près de la saturation, l’orientation 
des noyaux due à l'effet Overhauser peut, en effet, être détectée pa 
une dérive de la raie de résonance électronique (Korringa) (43). 
Tout comme l’anisotropie des monocristaux de D. P. P. H., celle 
des monocristaux de D. P. A. N. O. peut également être expliquée pa 
l’anisotropie diamagnétique des cycles benzéniques. L’anisotropie de 
est plus forte pour le D. P. A. N. O. que pour le D. P. P. H., mais il est 


impossible de tirer une conclusion de ce fait, puisqu'on ne sait rien su 


Ja maille unité du monocristal de D. P. A. N. O. Il est cependant pro 


bable, puisque nous observons une anisotropie de la largeur de raïe 
qu'il y a plusieurs molécules dans la maille unité. 

Nous espérons avoir à peu près rendu compte des faits expérimentauà 
relatifs à la résonance paramagnétique électronique des radicaux libres 
étudiés. Une interprétation qualitative a été possible. Aucune théorit 
rigoureuse n’a pu être faite à cause de la structure trop complexe de ces 
molécules. 


CONCLUSION 


Au cours de cette étude, nous avons observé et analysé sur quelque: 
échantillons chimiquement aussi bien définis que possible, purs € 
autant que possible monocristallins, les propriétés générales et carat 
téristiques de la résonance paramagnétique électronique des radicat 
libres stables. 

L'essentiel de notre travail a porté sur le diphénylpicrylhydrazyl 
car les dimensions des monocristaux que nous avons pu obtenir on 
permis d'entreprendre dans de bonnes conditions simultanément léu 
étude cristallographique et leur étude en résonance électronique. C’es 
ainsi que nous nous sommes aperçus que ces gros monocristaux mono 
cliniques contenaient du benzène de cristallisation et qu’il existait un: 
autre variété de monocristaux de D. P. P. H., beaucoup plus petits 
tricliniques, sans benzène de cristallisation. Has nous avons obsery 
que le D. P. P. H. était fortement Diéaoelecrnique. ‘ 

Nous avons montré qu’il existait encore une liaison étroite entre le 
propriétés des raies de résonance des monocristaux et leurs structure 
tant moléculaires que cristallines, bien que l’ originalité de chaque crista 


soit grandement masquée par l’intéressant mais uniforme phénomèn 
d'échange. 
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+ Enfin, l'examen des Dettes de structure hyperfine fournit des rensei- "ah 
gnements à la fois sur le comportement de l’électron célibataire et la 4 
Structure des noyaux auxquels il est couplé. | 
4 Nous espérons avoir ainsi contribué à montrer que la résonance 
paramagnétique électronique est actuellement un excellent outil dans 
Pétude des radicaux libres stables. Elle permet non seulement de les 
déceler facilement, mais aussi de mesurer des caractéristiques inacces- 
Sibles par d’autres moyens. 
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Introduction. Le principe même de la résonance To | 


nucléaire (RON) est maintenant bien connu. Il n’est pas dans n@l 
intention d'exposer à nouveau les traits fondamentaux de cette brane 
particulière de la spectroscopie des radio-fréquences découverte | 
1949 par Dehmelt et Kruger (17). En nous limitant à des exposésà 
français, nous renverrons le lecteur aux thèses antérieures, | 
Y. Ayant (2), M. Buyle-Bodin (3) et de D. Dautreppe (11). 1 

Il nous suffira de rappeler la formule donnant les énergies. 
niveaux de nombre quantique nucléaire I, : 1| 


' 


D : 212 33 
(L1) 2 = po (8Ë— IE + (rie). 


[est le spin du noyau, I; sa composante suivant la direction 
eQ est la constante quadrupolaire du noyau : e étant la charge éle 
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dique, Q a les dimensions d’une surface et s'exprime en barns 

Mo cm°). 

1 >°V 3 - 

.q— 3 estle gradient du champ électrique créé par la liaison chi- 

mique. 

… Cette formule est établie dans le cas particulier d’une liaison ayant 

a symétrie de révolution autour de Oz. Cette liaison est supposée 

osciller rrg1dement autour de sa direction d'équilibre Os ; 8 est l’angle 

mesurant l'écart par rapport à la position d'équilibre (modèle de 

Bayer (4). 

# Lorsque [—3/2 il n'y a qu'une seule fréquence de transition 

= 1/2 <> y 3/2). C’est le cas, entre autres, de CI*, CI*7, Br'f et Brf!. 

Lorsque 1— 5/2 (c'est le cas de If?) il y a deux transitions 

1/2 <> + 3/2) et (+ 3/2 <> + 5/2); cette dernière correspond à 
e fréquence sensiblement double de l’autre; nous ne l’avons pas 


se 

…_ Dans le modèle même de Bayer, on peut écrire des formules plus 
nplètes, tenant compte du fait que le gradient du champ n’est en 
énéral pas de révolution. Mais l'apparition d’un paramètre supplémen- 
ire, qui n'est pas déterminable dans nos mesures, les rend peu mania- 
s et nous ne nous en servirons pas. 

“ Simplement, la fréquence de transition sera donnée par : 


L») =Kg(i—°6). 


La résonance quadrupolaire nucléaire et l’état cristallin. — Nous pen- 
ns utile de décrire ici très brièvement les principales directions vers 


M nv, UT | Le 
imique ; =; étant une grandeur d'origine électronique est évidem- 
fent sensible à la nature de la liaison, covalente (simple ou multiple) 
ü polaire, Voici, par exemple; les fréquences de résonance de Cl dans 


elques composés : 


? 


RCINa (composé ionique). .  . . … . °...." . ° 
D D C;H;Cl, (liaison covalente) . . . :. . . 35 MHz 
…. Cl,Hg (liaison hybride intermédiaire entre une 
liaison ionique et une covalente) . . . . . 22 MHz 


ans ce genre d'étude les effets intermoléculaires sont plutôt gênants 
‘on aimerait pouvoir les éviter. 


>) Quelques études de structure ont été effectuées, en utilisant l'effet 
man sur des monocristaux. On a ainsi un moyen simple et efticace 


Annales de Physique, 1958: LT 


übtenir la direction des liaisons chimiques par rapport aux axes du 


eus 


à 


X 
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cristal, introduisant quelques données complémentaires à celles four- 
nies par les rayons X. 


3) Le premier, Bayer (4) a attribué la diminution observée de la 
fréquence de résonance, lorsque la température croît, à l'augmentation 
de 8 (I-2). Il en a déduit une fréquence de libration des molécules 
compatible avec celles mesurées par absorption infra-rouge ou par 
spectroscopie Raman. | 

Dautreppe et moi-même avons ainsi mis en évidence une variation 
du spectre de libration avec la température et la pression (11) (18) (r2) 
(14). 

4) Des travaux théoriques ont été consacrés à diverses questions 
relaxation, interaction spin-spin, etc. (en particulier par Y. Ayant (2)}: 
Notons que l'important problème à la fois théorique et expérimental, de 
l’origine de la largeur de la raie d'absorption, n’a pas encore été résolu 
pour bien des composés. 

Enfin, signalons, entre autres, le travail de M. Buyle-Bodin sur les 
semi-rotations, montrant que, dans ce domaine, la RON est un instru- 
ment de recherches au moins aussi fructueux que son aînée la réso- 
nance magnétique nucléaire. 


Plan général. — Le présent travail est la suite logique des recherché 
que nous avons effectuées au Laboratoire d’ Electrostatique et de Phy- 
sique du Métal de Grenoble, avec D. Dautreppe. Nous avions pu mon- 


_trer que dans les composés moléculaires (type p — Cle), la RON donnaït 


des renseignements sur le comportement du spectre des vibrations 
(terme en @?) du cristal, sous l'influence de causes externes. 


Nous avons alors pensé, qu’au voisinage d’une impureté, les 0? des 
molécules sont perturbés et provoquent un affaiblissement et un élar: 
gissement de la raie d'absorption. 1 

Le calcul de cet effet dynamique lié aux « modes d’impuretés » peu: 
être conduit } jusqu’ au bout, sans la connaissance de la forme du spectre 
de vibration, grâce à une méthode originale proposée par Y. Ayant. Le 
calculs sont exposés en détail au chapitre III. 

Les recherches faites pour vérifier cette idée nous ont montré que 
d’autres effets masquent, en général, ceux que nous attendions. Quel! 
ques lois générales concernant ces effets (de gradient) sont xt exposées a 
chapitre II. | 

Nous exposerons l’ensemble de nos résultats expérimentaux sur le. 
impuretés, avec nos interprétations au chapitre IV. | 

Nous avons montré que la RON est également sensible à d'autre 

catégories d’ imperfections (tensions nes dislocations, etc.) qu'u 
«travail à froïd » peut créer dans un cristal. 


Ces imperfections de structure sont bien connues dans les métaux 


PNR AE 
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les composés ioniques où on les étudie par leur influence sur les pro- 
priétés mécaniques, électriques, magnétiques, etc. C’est par contre la 
Première fois à notre connaissance qu’elles sont l’objet d'étude dans les 
<ristaux moléculaires. Les résultats que nous avons obtenus dans ce 
“domaine sont exposés au chapitre IV. 

« L'action des impuretés sur la raie de RON avait déjà été obser- 
mée (20) (32) (16), mais n'avait pas fait l’objet d’une étude systématique, 
et aucune conclusion précise n’en avait été tirée par leurs auteurs. 

… Nous avons tiré grand profit de l’exposé-programme de N. Bloem- 
bérgen (5), et en particulier des travaux de son équipe sur les alliages 
métalliques. Les effets quadrupolaires y jouent le rôle d’une perturba- 
ion, alors que dans notre travail ils jouent le rôle principal. 


7 


CHAPITRE II 


£ Les effets de gradient. 


tion (1-2) deux causes principales de variation de la fréquence de RON. 


2V ; en 
1) Le terme q = . — C'est le seul terme qui resterait si tous les 


omes étaient immobiles. On l'approche au zéro absolu, sans cepen- 


Tausés en général par une variation du réseau cristallin soit homogène 


imperfection quelconque). 


9) Le terme en 8. — Il est lié à l'agitation thermique ; il dépend au 
emier chef de la température mais également des constantes élasti- 


us appellerons dynamiques les effets liés à ce terme. 
— Remarquons que (I-2) n’est qu'une conséquence du modèle approché 
> Bayer. La réalité est plus complexe. Le potentiel électrique V au 
int r, au voisinage d’un noyau dont l'écart à la position de repos 
St u, est fonction de r, u et des u;, écarts à la position d'équilibre des 
itres noyaux, V se développe en série de Taylor, symboliquement : 


V 
V(r; u, n) = V(o) + r à (0) + u5 (0) 
2V I hA\'4 
+ we (0) + 3 [rt 5 (0) + ….] 


indication (o) veut dire : r—0, u—0, u—0 (tous les noyaux en 
sition d'équilibre). 


* Effets de gradient. Effets dynamiques. — On distingue dans l’équa- 


lant l’atteindre à cause des vibrations du point zéro. Nous appellerons | 
Statiques où de gradient les effets qui font varier ce terme. Ils seront 


Compression ou dilatation), soit locale (présence d’impuretés ou d’une | 


es du cristal par l'intermédiaire du spectre de vibration (11) (12). 


ré 
2 
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On a la relation évidente : 


De l'expression (Il-r) qui donne le potentiel à l'endroit du noyau (où 
fait r—u), on doit pouvoir, en principe, tirer : le spectre de vibratioi 
des noyaux, puisque les forces s'exerçant sur ceux- -ci sont d'origin 
électrique : : 


m du NT ui) 
7e de = — 3, (Ui U, ui). 


Dans l’approximation du RÉ ordre (phonons) n ‘interviennent qu 
les dérivées secondes de V | 


— la dilatation du solide, due aux A Es ordres supérieurs d 
He ton précédente (dérivées d'ordre 3, 4... 
— la fréquence de résonance nn liée à la valeur moyenn 
du gradient du champ et la relaxation quadrupolaire. à 


Bien qu'il existe des relations entre ces grandeurs (Il-1) est inaboi 
dable en raison du trop grand nombre de paramètres. 
Retenons simplement, pour la fréquence de résonance, l'allure su 


vante : 


*“ 


(2) ,v—A(e) + BUT, €) + B;()u2\T, :) + Bi(e)uu(T, €). 


«est un paramètre de forme, par exemple la dilatation du crist: 
depuis 0° K. 
A fait intervenir les dérivées d'ordre 2. Les B font intervenir celle 


‘d'ordre 4. 


Dans le modèle de Bayer u — 4, les u; n’interviennent pas et on a | 
relation exceptionnelle B — — 3/2 A. 

Dans le cas de mouvements de translation, on utiliserait de préf 
rence les combinaisons (u — u;). 4 


-Les u? ; - dépendent de T et de & (par l’intermédiaire du spectre « 
vibration), on voit donc que les effets dynamiques et les effets de gr 


dient sont intimement couplés. à 
1 


Î 


Action d'une impureté dans le cristal. introduction d'une mol 
cule étrangère dans un cristal produit une déformation locale 
réseau. Le calcul exact du déplacement des molécules et de la variati 
du gradient qui en résulte est impraticable (au chapitre IV nous util 
serons la théorie de l’élasticité pour évaluer les déformations à long 
distance). ÿ 

Malgré ces difficultés, nous allons trouver, à l’aide d’ arguments. 
simples, quelques lois des variation en fonction de la concentration 


: 


t 
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mpuretés, qui seront très utiles pour l'interprétation des résultats. Ces 
vis n'auront en quelque sorte qu’une signification purement géomé- 
rique. 

- Nous séparerons les effets de gradient en deux suivant leur intensité : 
-1) Ceux qui affectent le couplage quadrupolaire d’une quantité nette- 
nent supérieure à la largeur de raie : disons pour fixer les idées au 
noins deux fois. La fréquence des noyaux touchés en est déplacée 
lautant et ils deviennent expérimentalement inobservables. Le 
lômbre de noyaux résonants, dans un volume d’échantillon donné, 
iminue et par suite l’aire de la courbe d'absorption doit aussi 
liminuer. 

>) Ceux qui, moins intenses, affectent moins le couplage quadru- 
jülaire. Les noyaux touchés sont toujours observables mais à des fré- 
juences légèrement décalées par rapport à la fréquence normale. Il en 
ésulte un élargissement de la raie d'absorption. 


“ 


"On peut s'attendre à une frontière relativement nette entre les deux 


ypes d'effets, car toutes les perturbations dues à l'impureté (modifica- 


de structure, effets dynamiques) varient très rapidement avec la 


bstance. 


“Diminution de l'intensité du signal. — Soit. c la concentration molé- 
a . Se 5 5 : : 

Maire de l’impureté : nous supposons que la solution solide est parfai- 
ment désordonnée (sans corrélation entre les positions des impu- 
tés). Mathématiquement cela revient à dire que chaque site du cristal 


nolécule du solvant et ceci indépendamment de l'occupation des sites 
isins. 

Considérons ua site particulier A. Soit N le nombre de ses plus pro- 
és voisins qui exercent sur lui une action forte (du type I) lorsqu'ils 
nt occupés par une impureté. ss 
Pour que le site À participe à la résonance, il faut d’abord que A soit 
upé par : molécule du solvant (probabilité : — c)et ensuite qu'aucun 
N sites voisins ne soit occupé par « molécule impure (à cause de 
indépendance d'occupation des sites la probabilité vaut (1 — c)*). 

Au total À participera à la résonance dans la proportion (1 — c,\+!. 
nme tous les sites sont équivalents, l'intensité I de la raie d'absorp- 
ôn, en fonction de l'intensité I, de la même quantité de l'intensité de 
Avant pur, vaut : | 

ES). 1= 9/1 — ct! 


ette formule est susceptible d'une représentation graphique simple 
üs un diagramme semi-logarithmique, où il conduit à une droite si 
iporte lox { en ordonnée et c en abscisse. Cela provient de ce qu'aux 
les concentrations étudiées (6 0,1) log (ir —c)& —cloge. 

ja pente de la droite donne directement N + 1. 


a probabilité c d’être occupé par 1 molécule impure et 1 — c par. 


s\ 
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Élargissement de la raie d'absorption. — Le calcul de la forme de 
raie élargie par les impuretés nécessiterait la connaissance exacte de 
forme de la raie pure, et la fonction de distribution des écarts de fr 
quence causés par les impuretés. Il est plus aisé de ne calculer que il 
deux premiers moments de cette distribution. Nous suivons ainsi 4 
méthode devenue traditionnelle en résonance magnétique (33), où lu 
préfère en général utiliser les seconds moment, aisément calculable 
que la largeur ou la forme de la raie, quantités qui nécessitent bea 
coup plus d'informations. 

Soit au centre des coordonnées, la molécule À dont on étudie la rés 
nance. Nous désignons symboliquement par [/] un site quelconque 
-cristal ([{] indique à la fois la position d’une maille et la molécu 
considérée dans la maille). Li 

Soit An le glissement de la fréquence de résonance de A, occasion 
par la présence en [/] de 1 molécule impure. Nous ferons ici l’hyp 
thèse que les effets de gradient (les glissements de fréquence) so 
additifs. { 

Le glissement total de fréquence Av de la molécule A est alors 
somme des fonctions aléatoires indépendantes : : 


(II-4) Av == > Xi: < À 


BT>N 


* 


la restriction dans la sommation est nécessaire pour exclure l'effet d 
sites les plus proches, qui ne contribuent pas à l'élargissement obser 
mais à la diminution du signal. £ 

Les X:, ont les fonctions de distribution suivantes : 


3 


2e x, { 0 avec la probabilité 1 — c, | 
(11-5) FOTÈE À Eve la pra : 


Les théorèmes sur la somme des fonctions aléatoires indépendant 
s'appliquent ici : la valeur moyenne de lt somme est la somme 
valeurs moyennes : le second moment centré de la somme est la somt 

She moments centrés de chaque fonction. D'où les deux # 
mules : | 


(1-6) NE DAT —CA;. Es 1 
L>N 1 

{I1-7) Avi — A c(x —- C) > (Av)? —Q(1 —C)As. À 
UT>N ! * 


Il convient d'ajouter à (IL-7) le second moment Av de la raie d' 
sorption du corps pur. Ceci est mathématiquement correct si les di 


j 
fl 
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iuses sont ëndépendantes ; c'est lé cas lorsque Av est dû à l’interac- 
on spin-spin, aux fluctuations du gradient du champ (2) ou même à 
ès tensions internes, à condition qu'il n’y ait pas d'interaction entre 


gx : s : . . : 
S tensions et les impuretés. Signalons enfin, qu'aux concentrations 


udiées (chap. IV) 1 —c& 1, grâce à quoi (II-6 et 7) deviennent : 
1-8) AY? — AV — A + cAs. 
er 


Ces deux formules donnent les lois du déplacement de la raie et de: 
n élargissement en fonction de la concentration en impuretés. À, et 
sont deux constantes ne dépendant que de la nature des molécules 
ises en cause. 
Influence de l’ordre à courte distance. — Les calculs précédents ont 
éfaits dans l'hypothèse d’une solution solide parfaitement désordon- 
e. On voit facilement que la formule (Il-3) n’est plus valable s’il 
te des corrélations entre les positions des molécules impures. 
Suivant Cowley (9) (cité par Bloembergen) nous définissons des. 
iramètres d’ordre de la manière suivante : 


9) ME LED CT 0). | 


ine, on ait une molécule pure A au site /. «—0 correspond au 
sordre parfait. 

OT «<< 1 correspond à une diminution de concentration en A et 
ne au cas où en position #, À et B se repoussent. 
o> aæ>>— c/(1 — c) correspond à une augmentation de concentra- 


en À. 
De (Il-9) on déduit facilement les trois autres coefficients : 


| À pUB, à, B)=c + (1 — cas, 
-10) p(A;, 1: B)=—c(1 7 %): 
| pla, à, A)=(1—c) + cu. 


Gus allons chercher la probabilité pour que la région critique 
irant À et composée de N sites, soit occupée uniquement par 
A. 
éparons N en couches successives, occupant la même position 
tive par rapport à A. Soit N, et « le nombre des molécules de la 
ère couche et leur paramètre d’ordre (il est supposé le même pour - 
les molécules de la même couche puisque l'énergie est la même). 


, t, A) est la probabilité pour que B (molécule impure), occupant, 


LE Rs “ri 


_(I-12) Log (.) = —(N + 1)c(1 — kc). 
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Soit N,; et 4; les quantités relatives à la n'ème couche. Die nous arrêt 
rons à : 


IN: + N, + COUC +N,=N. 
L'intensité relative est alors donnée par le produit des probabilités 
ï —=(1—ci—c(i — a)... [r1—c(1 —) Po 


Passant au logarithme et supposant comme plus haut c assez pe 
pour que Log [1 tee ] m — c(i — «i); il vient : 


D MR 


Les paramètres d'ordre interviennent d’une manière assez compl 


quée, nous remplacerons la quantité entre crochets par 1 — à où œke 
un paramètre d'ordre moyen valable à l’intérieur de la région critiqu 


: On voit que si x > 0 (les molécules B s'attirent) l'intensité du sign 


décroît moins vite avec la concentration que dans le cas du désord 


parfait. Elle décroît plus vite si < 0. Ces résultats sont évidents ph 
siquement. 

Cowley a développé une théorie permettant le calcul des « en fon 
tion de la température et des quantités : 


NA Se Vas(c) Ta Viol) 


où VA(z)... sont les énergies potentielles des 2 molécules A... en po: 


tion (4). Il ne saurait être question d’écrire explicitement la su: 


d'équations donnant les z pour la structure cristalline de p — C,H;X 
Aux faibles concentrations les équations de Cowley montrent q] 
a; > 0. Nous admettrons que, dans la région nous concernant, a, 
proportionnel à q (Voir Cowley, fig. 5). à | 
Posant alors « — Xc l'équation (11) devient : 


1 

| 

à| 

Dans le diagramme semi- logari! 

tog ( 1) mique la loi tale paraboliqt 
Aux grandes dilutions la loi tend y 
la droite de coeflicient — (N +i){ 

du désordre parfait), ce qui est sa 
faisant physiquement. 


La lecture de « se fait directement 
le graphique (fig. I-r) : 


(II-13) à —= 


18 = 


Fig. Il-1. 


aber 
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Les 2 courbes I et IL correspondent au même N. 
- (I) dans le cas d’une solution solide désordonnée. 


(I) dans le cas d’un ordre à courte distance [x > 0]. 


Influence de la non-additivité des effets de gradient. — En fait on a 
outes les raisons de penser que les glissements de fréquence ne s’ajou- 
ent pas scalairement comme nous l'avons supposé au paragraphe pré- 
édent : les Avy, sont proportionnels à des variations du gradient du 
hamp, qui a une nature tensorielle. 

… Si les Av, ont un signe bien déterminé (le glissement a toujours lieu 
iérs les hautes fréquences par exemple), on prévoit que même si les 
erturbations s’ajoutent tensoriellement : 


H-14) AV; < \Yà un Av: 


AY; représente le glissement de fréquence dû à l’action simultanée 
le 2 molécules impures en position {;|et [7]. La non-additivité causera 
lonc en général une variation moins rapide des phénomènes en fonc- 
jon de la concentration. 

La conséquence de cet effet, pour la diminution de l'intensité de la 
âie sera négligeable aux concentrations très faibles puisqu'elle fait 
ntervenir les cas extrêmement rares où 2 molécules (ou davantage) 
mpures se trouvent simultanément dans le domaine critique N. 
“Pour préciser, supposons que si une seule molécule impure est dans 


eé domaine N, la molécule A ne résonne plus. Par contre, si 2 molé- 


ed ; : 2 : NIN — 1) 
jules s’y trouvent simultanément, il se peut que sur les 
#. a 


ürations possibles, Z d’entre elles aient un effet petit sur A (par suite 
un et permettent d'observer sa résonance. 
La probabilité pour que A soit observable est : 


confi- 


(1 — c)+! (aucune molécule impure dans N) + 


Z(x —c)"! (2 molécules impures compensant leur effet) + … 


(ic) [1 — 20 + Ze? + .….]. 


rdre, il vient : 


w- e RUE 
15) log ()=108 e— c(N + 1)— c?—— + c(Z—:)]. 


“Les deux premiers termes du crochet se trouvent déjà dans (II-5) (lors- 
Won développe le logarithme au second ordre). Le troisième terme 
i nous intéresse ici est en c°, il n'intervient donc pas aux concentra- 
Ci 


ons évanescentes. 


= 
ot 


Fr Annales de Physique, 1958. 


S . r , . , 
Passant aux logarithmes et développant en série jusqu'au second 


1 à fl L NEVER 
, k 
; 
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N—1: | 
Par contre, Z peut être notablement plus grand que —— et doi 


ner lieu à une loi parabolique (analogue à celle due à un ordre 
courte distance). EAP 
L'action de la non-additivité des effets de gradient sur Av et Av?e 
compliquée du fait que le domaine critique dépend maintenant «© 
nombre de molécules qui s’y trouvent. Nous ne nous étendrons pas Si 
ce point, d'autant plus que nous manquons de résultats expérime 
taux. 
Nous nous contenterons de donner sans démonstration les formul 
obtenues lorsque Z—0 (cas où les compensations ne sont pas suffisa 
tes pour agir à l’intérieur du domaine critique) : 


(I-16) Av= c D Av + C? D Cv — Ava — Avi] + : 


BEN LIN 
(i) a Ai — €) Ÿavi, + 0? D avé, — (van + Av) 
DIN D>N 


Les deux premiers termes de chaque formule correspondent resp 
tivement à (I1-6) et (I1-7). \ 
Les deux seconds termes, en c?, s’annulent évidemment lorsque & 


Ava Ave + Aire 
Ils ont, en général, un signe opposé aux premiers (II-14). 


Conditions d’application des formules aux paradihalogéno-benzèn 
— Nous avons admis, jusqu’à présent, que tous les sites du cristal st 
équivalents et que d’autre part, le glissement de fréquence était déf 
par un seul Av, pour chaque molécule. 

Malgré la présence de 2 molécules par maille (10), la premi 
condition est réalisée : mais quant à la seconde, il ne faut pas oubl 


qu'il y a 2 atomes d’halogène dans chaque molécule et qu'ils ser 


affectés différemment. Le 


>. 


Il suffirait de multiplier par 2 le nombre des indices des formu 
précédentes, en introduisant par exemple Avl) et Av actions da 
impureté au site (1) sur les halogènes (1) et (2) de la molécule € 


* trale. 


—. 


Les formules précédentes prendraient un aspect légèrement p 
compliqué, mais l’essentiel des conclusions reste valable. ù 


Il est manifeste, par ailleurs, que la composition isotopique 
l'échantillon n’influe pas sur ces lois. 


Quelques ordres de grandeur. — Les perturbations du gradient 
dues à un changement de la nature ou de la disposition des moléà 


l, 
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LS . . Pr ve CS . . 
oisines. Il n’est pas inutile de préciser ici la part qui revient à ces 
ctions intermoléculaires. 


s1. Le couplage quadrupolaire nucléaire dans les composés CHX;, 
emble être de 8 p. 100 plus élevé dans le gaz que dans le solide (25). 
Mn s’attend à ce que, dans un solide, les variations ne soient qu'une 
tible fraction de ces 8 p. 100, qui correspondent à la disparition 
uasi totale des actions intermoléculaires. 


“2. Dans pCH,Cl:, la fréquence (environ 35 MHz) diminue de 
lo kHz entre o K et 300° K. Pour une telle variation de volume (esti- 
iée à environ 6 p. 100), la variation de q est certainement inférieure 
“cette valeur, puisque, nous avons pu avec D. Dautreppe (18), l’attri- 
üer presque quantitativement aux effets dynamiques seuls et à la 
driation des fréquences Raman avec la température. 


23. On connaît actuellement 3 phases cristallines pour p— C;H,Cl:. 

es phases P et ; résonnent environ à 25 kHz et {430 kHz plus haut que: 

L phase «. Il n’est pas exclu que les effets dynamiques, différents dans: 
} 3 phases, participent pour une large part à ces variations. 


. Une pression de 1000 kg/cem? sur p — CH,Cl; à température: 
imaire augmente la fréquence de 33 kHz (11) (12), pour une dimi- 


PC. Ar : C 
ütion du volume estimée à 1,8 p. 100. Là encore, il est probable que. 


ss effets dynamiques interviennent pour la plus grande part. 


rdre de quelques 10° à 10—?. Signalons que la largeur de la raie, 
iimée en cycles, est au plus 10-* fois la fréquence de résonance. 


À erprétation des résultats de Dean et Linstrand. 
mt mesuré à différentes températures l'effet de la pression sur les. 


phases connues de p — Cl. Les variations de fréquence de RON 


on: proportionnelles à la pression jusqu'aux plus fortes pressions 
tilisées (560 kg/cm?). 
Le tableau ci-dessous résume leurs résultats. Les coefficients sont 


o° C — 760 C 
Sn El — 0,71 
+2,14 + 0,14 


\ 


Ces auteurs (16) | 


T 
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Nous avons porté figure Il-2 les mesures relatives à la phase « ain 
que la mesure antérieure de Dautreppe (11) (12) à 22° C. Ce derni: 
à observé la linéarité de l’effet jusqu’à 900 kg/cm?. 


La conclusion de Dean et Linstrand est que « les actions intermo 
culaires dépendent fortement de la température » (donc en réalité 
volume). 

Au contraire, Dautreppe et moi-même, ne disposant pas de résult 
aussi complets, avions proposé une interprétation selon laquelle q é 
constant (pas d’effet intermoléculaire ou de gradient), et l’effet obse 
d’origine purement dynamique (variation du spectre Raman extel 
avec la pression). | | 

Les nouvelles données expérimentales permettent de préciser 
point de vue. Nous pensons qu'aux effets dynamiques positifs 
retranche un effet de gradient sensiblement #ndependant de la & 
pérature. Cet effet de gradient représente environ 40 p. 100 de l! 


Qi 


dynamique à température ordinaire. Ceci justifie la conclusi® 


Mens 


Lt, | 
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quelle nous étions arrivés dans notre premier travail : « toutefois un 
l effet (de gradient), s’il existe, est au plus de l’ordre de grandeur de 
effet dynamique et très probablement plus petit. » (12). 

Nos arguments reposent sur trois remarques : 


"1. La linéarité observée de l'effet de pression sur la fréquence pour 
es pressions allant jusqu’à 560 (ou même goo) kg/cm?. 

2. L'allure sensiblement linéaire du coefficient de pression en 
nction de la température dans la « zone classique » (cf. fig. 1I-2) 


-3. La similitude des ordres de grandeur, et des variations thermi- 
ües du coefficient de pression pour les 3 phases, malgré leurs structu- 
xs différentes. 

Æn effet, s’il n’y avait que des actions intermoléculaires (de gradient), 
une part, sous l’effet de la pression, la fréquence varierait propor- 
onnellement au volume, au moins jusqu'à une contraction de 
 p. 100 (nous avons pris pour coefficient de compressibilité 
— 18.101? C. G. S. (valeur du naphtalène solide). 

D'autre part, on peut obtenir la même contraction de 1,6 P- 100 par 
refroidissement d'environ 50°C (nous avons admis un coefficient de 
Natation «—3.10—*, égal à celui du naphtalène entre —188°C et 
C) | er 

Dans ces conditions le coefficient de pression devrait rester constant, 
il tombe de 3,7 à 1,3 (fig. II-2). 

Bien qu’il puisse y avoir une certaine incertitude sur les valeurs. 
“dessus, on voit que l’hypothèse d’effets de gradient seuls est à reje- 
r puisque dans des circonstances comparables elle conduirait à une 
linéaire pour la pression, et à un coefficient qui ne devrait pas 
pendre de la température. 
Par contre, s’il s'agissait uniquement d'effets dynamiques, il faudrait 
une part que le coefficient soit linéaire en T dans la zone classique 


é qui est vérifié) et d'autre part que le coefficient soit toujours posi- 


L'hypothèse d’un effet dynamique positif auquel vient se soustraire 
Meffet de gradient indépendant de T permet de comprendre l'allure 
Ja courbe. Aux basses températures, les effets dynamiques commen- 
nt à devenir petits vers la température de l’air liquide. Cette diminu- 


M est du reste accentuée par l’augmentation des fréquences Raman 
ca 


en v—5). | ; ; 
Nous n'avons pas cherché à calculer l’extrapolation de la loi 
& Il-2) vers o°K, trop de paramètres nous faisant défaut. Nous pen- 


que l'allure adoptée n’est cependant pas très éloignée de la réa- 


Jn argument vient renforcer notre point de vue : les trois phases ont 
4! n . , 2 + po 

coefficients presque identiques. Cela n’a rien d'étonnant si l'effet de 
adient dépend linéairement des distances intermoléculaires dans un 


Mis - 7: 


LT Le -p- SUX 
RE EC = 


er 


PS 
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domaine assez grand et puisque l'effet dynamique est du même ordt 
pour les trois phases. 
Par contre dans l'hypothèse de Dean et Linstrand on s’attendrait 
ce que les effets de gradient conduisent à des valeurs totalement diffé 
rentes d’une phase à l’autre, puisque, pour une phase donnée, il 


_ varient très rapidement avec le volume, jusqu’à changer de signe. 


En conclusion, nous admettrons, dans ce qui suit, que les effets d 
gradient ne dépendent pas de la température, et sont proportionnel 
aux déformations du cristal dans un domaine relativement étendu. 


CHAPITRE III ï 


Les effets dynamiques. 


Introduction. — Comme nous l’avons vu, dans l’expression de la fm 


quence de la RQN interviennent des termes en 6 (I-2) ou en uw? (II-2) 
ce sont les valeurs quadratiques moyennes des amplitudes de libratio 
de la molécule (modèle de Bayer) ou de vibration des atomes dans” 
cas général. Après le succès quasi quantitatif de l'interprétation des] 
variation de la fréquence de la RON avec la température et la pre: 
sion (11) (18) (12) uniquement à partir des effets dynamiques, not 
avons pensé que ces mêmes effets étaient responsables de l'élargiss 
ment des raies par les impuretés. Le mécanisme proposé est le suivant 

On sait que dans une chaîne infinie de pendules couplés, tous ide 
tiques sauf un, les voisins du pendule « impur » ont des oscillation 
perturbées par la présence de celui-ci. Il doit en être de même dans 
cristal moléculaire, où les molécules sont analogues au point de 


dynamique à des pendules. Leur 0? varie au voisinage de l’impuretd 
par conséquent, même si q est constant (pas d’effet de gradient), ile 
résulte un élargissement, sinon un affaiblissement de la raie. * | 

Les mouvements des molécules et atomes se décomposent en mod 


normaux (phonons) (29). Le calcul de 6? ou u? serait possible à cond 
tion de connaître exactement le spectre des vibrations du cristal 
n’est malheureusement pas le cas, même dans des problèmes simplifi 
comme, par exemple, celui du cristal cubique avecinteractions entre 


premiers voisins seulement. Mais, seule la détermination de 0? (ou &} 
qui ne renferme qu’une information globale sur le mouvement, n 
intéresse, [ntuitivement, on se doute que la connaissance du détail 
modes normaux n’est pas nécessaire pour ce calcul. Effectiveme 
Y. Ayant (3) nous a indiqué une méthode originale permettant de s 
passer. Cette méthode est à la base de nos calculs et nous a per 


del 
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lexpliciter mathématiquement nos idées physiques à propos des impu- 
etés. 

» Dans une première partie, nous traiterons le cas du cristal parfait 
une, deux ou trois dimensions. La structure sera toujours cubique, et 
és interactions prises entre premiers voisins seulement. On aura le cas 
les vibrations comme limite des librations. En passant) nous donne- 
ons quelques formules générales relatives à la dynamique des 
éseaux. 

Dans une deuxième partie, nous traiterons des imperfections. La pre- 
nière d’entre elles est la composition {sotopique des cristaux. Elle 
Minflue pas dans la zone « classique », mais seulement à basse tempé- 
ature. Le calcul de perturbation nécessaire pour partir du cristal par- 
ait, ferait perdre les avantages de la méthode employée et nécessiterait 
e calcul du spectre ; aussi, n’avons-nous calculé l'effet que dans le 
nodèle très simplifié d’Einstein. Nous montrerons que cet effet isoto- 
jique peut être une des causes de l’élargissement des raies lorsqu'on 
liminue la température, élargissement jusqu'ici inexpliqué. 

Enfin, nous traiterons le problème de la dispersion des 0? au voisi- 
lage d’une émpureté chimique, dans la zone classique seulement 
pour les mêmes raisons que précédemment). 


2 Le cristal parfait. 


Relation entre le 0? et la matrice dynamique. — Pour alléger les 

5e nous désignons par une seule lettre #, 7,..., un site quel- 

onque du cristal cubique. Chaque lettre représente, en réalité, trois 
ices : les coordonnées du site ; nous les écrirons d’ailleurs explicite- 

nent quand il sera nécessaire. 

“L'énergie totale E du système est donnée par : 


I-1) 2E— ŸL! + D V,05,. 
D i ij 


5, — angle que fait la molécule (i) avec sa position d'équilibre, 
M , . . Q PE , 
|; — son moment d'inertie dans le mouvement considéré, 


V,, — coefficient de rappel propre de la molécule (1), 
MN, — V;, coefficient de couplage entre (+) et (7). 
la somme © est étendue à tout le cristal (qui peut être infini). La 


la ion (III-2) APE o qui exprime, dans le cas classique des vibra- 


J £ s 
s, l'indifférence du cristal à toute translation, n’est pas valable 
les librations. En effet, écarter toutes les molécules du même 
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A 
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angle par rapport à leur position d'équilibre, ne maintient pas l’équi- 
libre du cristal. Définissons : 


(HI-3) 6, —\/L6, 
de façon que : 
(HI-4) 2E — D2CE + ŸV,0,6, 
i j 
où l’on a introduit : 
| ROLE eur 
(HI-5) Y ER \ GET 
que l’on peut écrire matriciellement : 
(II-6) VV onu GV EE IVIET 
grâce à la matrice diagonale : 
DREN NES 
(H-7) ESC T 


Par une transformation unitaire, nous allons diagonaliser V. Cett 
transformation donnera, à l'énergie, la forme simple de somme d’éner 
gies d’oscillateurs harmoniques indépendants (modes normaux) 
Soit : &. 


(HII-8) = dSubr, 
k 


On a : 


À 
la transformation unitaire des variables @ en & qui diagonalise \ 
(HI-9) V'=—S*Vs 
d’où l’énergie totale : 

(H-10) dE DEL VUE) | 
k \ 


L'oscillateur (X) a une pulsation : 


(HI-11) 06 = (Via 


et l'énergie moyenne est donnée par la formule de Planck : 


_ #3 _À ñ 2 
(I-12) Gi VC = — coth AT ( ma 


gr 


18 >» 
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ou, en utilisant la relation (-11) 

BV D) 
DS comme cas particulier dans la zone classique (AT > #o,) : 
Hi 3) GC ATV: 
4 au zéro absolu : 
W-14) give 


% 


> Les €, étant des oscillateurs indépendants, on a évidemment : 


HI-15) 0 pour DE 
Revenant en arrière, On a : 
À 
‘2 88, Saab = ZSutS'hrV T) 
À d’après (II1-9) qui s'étend aux fonctions de la matrice V' : 
ur. 17) 6, = [#(V, Thu 
où on repasse enfin aux 6; qui nous intéressent seuls : 
Pl- 18) 6,5; —[1 “eV, T) CT}. 
_ CR 


Dans la zone classique, la forme particulière de (lI-13) permet 
écrire rigoureusement, grâce à la relation V—t=1{V-{r1: 


H-1 9) 0, = AT(V— 5. 


s'est éliminé de (11-18), or l contient les moments d'inertie, par 
, la conclusion est évidente : les effets isotopiques ne conduisent à 


une dispersion des 0° dans la sone classique. Au contraire, aux 


tres températures, si tous les I; ne sont pas identiques, V n’a plus la 
métrie de EURE du cristal (III-6) et la’ valeur de (11-18) n’est 


 (Il-22) 
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Calcul de 00; en fonction des constantes de rappel. — (I-19) pour 
la zone classique et (III-21) à o°K, nous donnent les 6,8; en fonction des 
éléments des matrices V—! et V-t/?, Il est nécessaire ‘de calculer ces 
éléments en fonction de ceux connus de V. 

Notre modèle de cristal cubique à trois dimensions, avec interactions 
entre les premiers voisins seulement, nous impose la forme de V. Nous 
écrirons V — aA ou a est un scalaire et À une matrice définie par ses 
éléments. Nous représentons maintenant un site par trois indices 


(jh) : : 
\ Mrs 1 
) Ajx; itijé — A;;x; i1k —= À 
! 
Aijx;i54ar — Ar: 1x — © ; 
ÉLÆ IN Dax ) 
dk; ik Àiÿe; ii = À « 


Tous les autres éléments sont nuls. 

a est le coefficient de rappel propre ; 

ax, ax aa" sont les constantes de couplage suivant les trois directions 
du cube. En général ces constantes sont négatives. Le cas particulier 
des vibrations (III-2), impose : 


(I-23) 1 22 20 + 247 —0. 


nl 


Pour calculer A! et A—!/? en fonction de A, nous utiliserons les 
propriétés de translation du cristal, exprimées par : 


(II-22) Aitpj+a ktrs ÿk = Apr; 000- 


Pour alléger, nous exposerons la méthode dans le cas d’un cristal à 
une TÉOURR A a alors la forme suivante : 


Ng Ne de 
NS Se De 
Î } 1 À O | 
(A0 2 | 
(IIT-24) A— ReNe | 
(o) & I & 


\ L 
Oo I 0 Ÿ 
_ [0] il | 
(II-25) | 
0 I 
o où 
n DS 
, LS S 
Tonel — 1 


tous les autres éléments sont nuls. : 


dt pan … 


- FER - 
œ. 

me : 

LA 
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La matrice T permet de définir Te. 
. On a la règle de multiplication : 


HI-26) TT — Tete, 

4 

L Cette règle de calcul est analogue à celle de la fonction exponen- 
ielle : 

E ere? — eilri+92). 

À put se développer en fonction des puissances de T : 


It-27) A T0 + aTt + aT 


qui a pour analogue (en faisant la correspondance T + e'?) : 
< 
HI-28) A — 1 + 20 cos ©. 


” 

… Les calculs sur les deux expressions (IIl-27) et (III-28) seront for- 
nellement les mêmes, et le calcul de A—! en fonction des puissances 
le T sera le même que la recherche des coefficients de la série de Fou- 
ier de (1 + 2x cos o)—!, d’où : ; 


‘ x I 2 e—ike 
L-29) (A da Ji PPT ET 


ba tous les autres coefficients en remarquant que par suite de la: 


ea 


ranslation : 


(AT h5 = (AT) 0 


“trois dimensions on aura : 


@ 2r fr [27 —iljo+kb+r | 
I-30) apte f ik ce s sen dod}dy 
s. 0 


12acosot2acosd +22” cos y 


CA CHARS 
Ë 2zr f°2 2 —!1 # 1. 
did 
: C0 (] o Vi+aacos © + 24 cos Y—+2a” cosy 


ous trouvons plus commode de transformer ces intégrales de la 
ière suivante, en utilisant les identités (qui sont des transformées 


L aplace) : 
L “ —( 
= J e “dt 


RARE fi a dt. 
=, * 


Ur 


S CE DA TE 
CN PER FE ET | > 


f: LYC 


SN) à 
NET in ET 


ta ©" 
a 


MR ES a Tee AUS) NA er. 


RE TT ee Tnt 


mn Œsvbieni 


{c'e CLEA à Cp 


TE en PR 


* 
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dans l'exponentielle. On reconnaît alors une définition des fonctions di 
Bessel de seconde espèce (28) : 
(11-33) L (ea 0059 —(— r(aut). 

D'où une forme plus explicite pour les coefficients des matrices A 
et A2: 


(IL-34) (At ho = (— 1) +541 {, el, (2at)l(22/4)L(2x"#)dt. 
æ —{t 

N-35)2 (A on rent JE 7 Leata(2x' #1 (2a"#)dt. 
Ù 


\ Les à étant négatifs, grâce à la relation 1,(—£)—(—1}"1,(£) à 
_ voit que tous ces éléments sont positifs. Is Ps al d'autre par 
très vite, quand 7 + # + / augmente. 

Le problème de la roton de fréquence de RON, pour le modèll 
de Bayer est complètement résolu en fonction des constantes de cou 
plage de la molécule, puisque (Il-2) ne fait intervenir que 6?. La dif 
* .  férence de fréquence de résonance entre o° K et la température T (4 

la zone classique) est commandée par la quantité : - 


(36  P(ok) PDT EE (A) — (AT) 


Cette formule généralise à trois dimensions une formule déjà propo 
sée (4) (6) pour une chaîne linéaire de molécules. 


Remarques sur les éléments des matrices A! et A—1/2. — Regardon 
dans quels cas les intégrales des équations (III-34) et (III-35) son 
740 convergentes. Rappelons, tout d’abord, la forme asymptotique des Le : 
ps tions k Bessel d’argument purement imaginaire : 
1, (x) (2rx)- "ler. 


D: Les éléments différentiels de (HII-34) et (IH-35) se comportent comme 
$ ui 4 * tel 1+2atoa+aa)l 2 
| Quand { tend vers l'infini : les valeurs de n sont indiquées dans | 
ÿ tableau suivant : | 
" Î 
à | 
É ni 
‘104 3 dimensions 2 dimensions | 1 dimension 
ceù 
AT 3/2 I 1/2 


4 
S 
Se "07 1° 
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Dans le cas des librations 1 + 24 + 20 + 24> 0 toutes les inté- 


rales convergent, et les 4? sont finis à toute température, pour les 
rois dimensions. 
Dans le cas des vibrations 1 + 24 + 2% + 2%" — o,A{et A—!/=?sont 
inies à trois dimensions et par suite les u?. Par contre à deux dimen- 
ions, seul A-*/? converge, et par suite le réseau plan a des u?infinis, 
auf à o° K. Enfin à une dimension u? diverge à toute température. Ces 
ésultats sont en accord avec ceux obtenus récemment pour les vibra- 
ions, par J. Peretti (30) à l’aide d’une méthode différente. 

Cas particuliers. — Les formules (11-34) et (11-35) sont en fait des 


ransformées de Laplace. On peut donner à ces coefficients quelques 
ôrmes particulières : 


» à une dimension : 


(A )o0 = (1 — Ga?) (A (1 — a2)-028 16] 


ao —1+Vi- 4x 
SR NU PRE ETS , 


r 


à deux dimensions : dans le cas d’un couplage isotrope (a — a’) : 
(At )06,00 — £ F(42) 


F est la fonction elliptique complète : 


en iTi2 do s 
Evo = J, rot 


Nous avons aussi la possibilité, à l’aide des tables, d’avoir (A-t)wo 
HA), en fonction d'intégrales elliptiques. Are 
Dans les autres cas (III-34) et ([H-35) permettent une intégration 
sraphique rapide, puisque les fonctions I,(x) sont tabulées. On peut 
jussi utiliser les développements en série de ces fonctions. 


ja 


Formes asymptotiques et corrélations de position dans les réseaux. — 
DRMES ASYMPTOTIQUES DES COEFFICIENTS DE At. — Comme beaucoup 
problèmes sur les fonctions définies aux nœuds d’un réseau cubique, 
t possible de trouver une analogie avec le cas continu d’une fonc- 
définie par une équation aux dérivées partielles (27). 


MDéinissons un opérateur D par la relation suivante : 


Dy(ijk)= y{i +1, j, k) + y jh), 
+ y J +0 À) +y@ Jr, b), F 
+ JE J, k +1) + y J: k— 1) — 6y(174). 


1h” 


Ke 


Æ — 


eds Par De te 


res 


NV AAT'S 
< 


> 


RO CN he < RT- 
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Le développement de l'identité A-tA — 1 conduit à l'équation aux dif 
férences : | 
o si tjk non tous nuls 

1 Si le jh 0 


(ITI-38) æD(AT)500,15# + (1 e 6a)(A- 1000,15# —= | 


Passant au cas continu, D est l’analogue de l’opérateur A (Laplacien 
et l'équation (III-38) conduit à : 


Av — y? — 0 où L—=—(1 + 6cx)/x 


avec une source à l’origine des coordonnées. La solution est connu 
grâce à la fonction « potentielle » (ou de Green) associée à l’équation 
Elle est en re ”” ; ceci nous donne la forme asymptotique de no: 
coefficients avec r — (1? + 7? + k?)1/2. 

nov au cas limite des vibrations 6x — — 1 (cas isotrope) (IIT- -38 
conduit à 


o si £7k non tous nuls 


quo a DA o0 158 — His y 0; 


L’analogue continu est l'équation de Poisson «Av —0 dont la solutio 
est bien connue : 


(cas à trois dimensions). 


: FoRME ASYMPTOTIQUE DES ÉLÉMENTS DE À ‘/? DANS UN CAS PARTICULIER 


— Il n’est pas possible d'écrire de la même manière l’équation aux dif 
férences vérifiées par ces coefficients. Nous utiliserons un théorèm 
général dû à Duffin (21) (cité par Montroll), sur le comportemen 
asymptotique d’une transformée de Fourier à plusieurs variables. @ 
trouve dans le cas à trois dimensions, et pour des vzbrations un com 
portement asymptotique en r—?. | 
? 
Distances quadratiques moyennes et corrélations entre les mouve 
ments. — Les corrélations entre les mouvements de libration (ou & 
vibration) des molécules, sont données directement par 6600,x (out 
qui décroît de la valeur 6? (ou ui) à o, avec différents types de Lois 
suivant la température. de lois sont données par les comportement 
asymptotiques. On voit, par exemple, que les corrélations des mout 
ments de libration (en r—'e7") décroissent plus vite que celles de 
mouvements de vibration (en 1/r). Pour les mouvements de vibratiô 
la décroissance est plus rapide à o°K (en 1/r?) que dans la zone cla 
sique (en 1/r). 
Nous pouvons également traiter le problème de la valeur TP Aa 
moyenne de la distance entre deux atomes (000 et {jk). Par ex 


ê 
| 


LA MEME 0 d'il Lee "wi A! 


\ 
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lans le cas de mouvements de translation (définis par les amplitudes 


!; v, w suivant les trois axes), la distance quadratique moyenne de deux 
tomes dont les positions d'équilibre sont distantes de r9, vaut : 


— ie + EU — Un). 


La somme X s'étend aux mouvements possibles suivant les trois 
ixes : 


| (Ugo — ir) = AU — Uoooki;x) : 
| É Cote dernière quantité croît de o à uÿ,, quand l'atome tk s ‘éloigne 


lu premier, suivant les différentes lois asymptotiques exposées plus 
raut. 


Effet isotopique. 


# 


» Nous admettrons, et cela est très plausible, que la composition iso- 


2 


opique n’influe que sur la matrice l (III-7) et laisse inaltérée la matrice 


iyn amique V. 


- Dans la première partie de ce chapitre, nous avons montré que, dans 


à zone classique, les 5? (ou u?) s'expriment uniquement en fonction 
lé V. On en a conclu que la présence des isotopes ne conduit à aucune 
lispersion de la fréquence de RON. Les températures caractéristiques 

mouvements de libration (pour les paradihalogénobenzènes) s’éche- 


ônnent entre 20° K et 80° K. Il est donc justifié d'admettre qu’à la tem 


érature ordinaire nous sommes dans la zone classique : par consé- 
ent l'effet isotopique ne participe pas à la largeur de rate. 
Précisonsles ordres de grandeur des largeurs de raie. Dans p—Cl, —e, 
ë largeur expérimentale est d'environ 2,5 kHz (7), et cette largeur est 
peu près entièrement expliquée par les interactions dipolaires magné- 


& domaine de fréquence sont peu fidèles quant à la forme de la raie. 
Psemble que celle-ci ait une largeur comprise entre 5 et 10 kHz. 

Le calcul de l’effet isotopique sur la largeur de raie, même à o°K 
rait très difficile, et nous nous bornerons à l’évaluer dans un modèle 
és simplifié, mais qui doit donner des ordres de grandeur corrects. 
Nous supposerons que les molécules vibrent indépendamment les 


AT 


es des autres (modèle d’Einstein) : 
2E— 16? + CE?. 
= h/2V/IC. 


2. ’ AJ 
ës variations relatives de 0? sont égales à — : -- 


DR 
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Pour p — Cl; —# I peut varier de 2 p. 100 lorsqu'on remplace u 
des deux chlores (35 ou 37) par un isotope. Si l’on observe la résc 
nance de ‘Cl, il est inutile de considérer le cas où les partenaires d’un 
même molécule sont deux atomes de *’CI. On s’attend donc à des varié 


tions relatives de 8? de l’ordre de 1 p. 100. Or, à o°K la contributio 


de ©? à l’effet Bayer est encore d'environ 10 p. 100 de la même contn 
bution à température ordinaire (500 kHz). On aura donc une dispeï 
sion absolue des 0? exprimée en largeur de raie de l’ordre de 500 Hz 

Pour p — Br; —+, un calcul analogue donne à w°K, une dispersi® 


des #? de l’ordre de 2 kHz. ; 

L'effet isotopique, conduit à un élargissement non négligeable devat 
les largeurs expérimentales. Or différents auteurs ont effectivemer 
constaté un élargissement des raies à basse température. Cet élargisse 
ment ne peut être causé par les interactions spin-spin, indifférentess 
la température, ou par les fluctuations lentes du gradient de cham 
lesquelles causeraient au contraire un rétrécissement de la raie à bass 
température (loi en T?). 4 

Jusqu'à présent aucune interprétation de ce comportement n'a él 
avancée. Le calcul précédent, bien que très grossier, et conduisant pK 
bablement à des valeurs inférieures à la réalité, montre que l’effet ist 
topique peut très bien être une des causes principales de cet élargisst 
ment aux basses températures. 


} 
Dispersion des 0° au voisinage d’une impureté (zone classique)" 


Nous placerons l'impureté au centre du cristal (en position 000). Æ 
matrice dynamique n’a plus les propriétés (II]-22\, puisque l’impure 
détruit l’invariance du rapport aux translations. La formule (1II-19 
exprimant 6, en fonction des éléments de V-! est toujours valab 
dans la zone classique. À une certaine distance de l’impureté, la na 
velle matrice dynamique W se rapprochera de V, matrice du cristal pa 
fait correspondant, d’où : L 


(HI-40) W=—V + AV. 


Ha 


, Lo a , 2, LA 1 
AV. n'a d'éléments non nuls qu’autour de l'élément ue | 


(1V)000,000. De même, la présence de l’impurété modifie les coef 
cients de rappel propre et les coefficients de couplage, seulement pa 
les molécules voisines du centre. 1 

On peut profiter de cette localisation de la perturbation, pour la ce 
culer (26). Nous utiliserons l'identité : : 


(HT 4r) Wa VI V—IAV (1 HE VAV NV, $ 


C1 


1 
i 


- Se 
L 
L 
; 
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* Le second terme du membre de droite donne la perturbation causée 
ar l'impureté. " 

Ecrivons explicitement l'élément (W=—!);; (iciiet j désignent cha- 
un un site du cristal) : 


42) (W = (V—)— DV) =) 0 
kt 

La matrice AV(1 + V—tAV)-t peut se développer en série de Neu- 
ann et n'a que peu d'éléments non nuls. Pour alléger l'écriture, nous 
upposons que la molécule impure se caractérise uniquement par son 
vefticient de rappel propre : a(1 ++) (au lieu de a pour les molécules 
üres). Nous supposons inchangés les coefficients de couplage aa entre 
1 molécule impure et ses premières voisines, et les coefficients de cou- 
lage entre ces voisines. Ces deux dernières hypothèses ne sont certai- 
ement pas vérifiées dans la réalité, mais sans rien changer d’essentiel 
ux conclusions elles permettent d'éviter un calcul fastidieux (par 
illeurs sans difficulté spéciale). 
heprenant nos anciennes notations : V — aÀ : 


1-43) AV — a:B 


vec Bo = 1, tous les autres éléments de B sont nuls. 


(nt- -h2) s'écrit : 
H-i) a(W—' 53 = (AT) — (AT! )i0 RTE (AT )o: 


Pa ; . _ : 
és expression est rigoureuse, elle donne le 84? de la molécule 


npure et l'influence de celle-ci sur les corrélations 6,9,. Dans le cas 
pour du modèle : Bayer, la résonance quadrupolaire n’est sen- 


E. 2 
15 LR 1 412 a Pr 
E ) =: ) (A=t)a0— (A1 - TETE 


4 e > o les. 0? sont diminués et la fréquence de RON augmente, 
“On voit que, par suite du couplage des molécules dans lé cristal cet 
et dynamique a une loi de variation avec la distance à l’impureté 


PA Loo, 5x La forme asymptotique de cette loi est en r 2e?" dans 


s des librations 
ans le cas des vibrations, elle est en 1/r°. 


as d’impuretés réparties au hasard. — Avec les notations du cha- 
tre I, les Az (glissement de fréquence de RON de la molécule 
re 600, occasionné par la présence d’une impureté du site [/}) se 
ent facilement de (III-45). Ils sont proportionnels à (A1). 


4 Annales de Physique, 1958. 46 


Er 
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On utilise alors l’équation (I1-3) après avoir évalué le nombre N d 
molécules entourant l’impureté ayant un Av, de l’ordre de la largeu 
de raie ou plus. | | 

On se sert ensuite, pour l’élargissement de la raie, et le déplacemen 
de son centre de gravité, des formules (11-6) et (II-7) (voir (13)). | 

Ces formules du chapitre II sont valables pour les cas où les Av son 
additifs. Dans le cas des effets dynamiques qui nous intéressent 1 
les Ay ont été obtenusrigoureusement pour une seule impureté (IT-/5) 
grâce à un modèle de cristal particulier (et toujours, bien entendu, dan 
le cas du modèle de Bayer). Il est possible de préciser davantage le 
conditions d’additivité. 

Nous représentons un cristal contenant des impuretés de concentre 
tion c par une matrice dynamique : 


W — a(A + :B) 


où B est maintenant une matrice ayant tous ses éléments nuls, sauf u: 

certain nombre d'éléments de la diagonale principale (en pourcentag 

égal à c), qui valent 1. Si l’on raisonne sur un ensemble statistique d 

cristaux : B;; a la probabilité c de valoir 1 et (1 —c) de valoiro. 
Nous nous sommes servis dans l’établissement de (III-44) du déve 

loppement : 

(HI-46) (1 +eA-tB}-t= 1 —eAB + &2A—IBA—IB — 


» 

Lorsqu'il y a une seule impureté, on calcule aisément chacun de 
éléments des matrices de la série. Dans le cas d’impuretés réparties 4 
hasard, seuls les éléments de : 1 — AB sont aisés à manipuler. 
conduisent aux formules citées au chapitre II, avec des Av, tir 
de (III-45), où l’on a remplacé 1 + eaA-t 0,0 par 1. 
On voit donc que pour les effets dynamiques l'hypothèse de l’addit 
vité des effets, qui revient à négliger les interactions entre les imp 
retés, se traduit mathématiquement par le fait de négliger dans (ELA 
tous les termes en < d'ordre supérieur à 1. Cette simplification s& 
d'autant meilleure que « sera plus petit. 4 
. Valeurs numériques. — Nous avons effectué quelques calculs num 
riques pour préciser les ordres de grandeur du glissement de fréquent 
de RON des voisines de l’impureté. nn 
Les molécules des p.X:9 étant groupées en plan (10) nous avoi 
adopté un modèle de réseau isotrope à deux dimensions. Les fréquent 
extrêmes du spectre de libration sont 1w?— (1 + 4x)a?. Des valeurs 
spectre Raman externe (26) qui donne ces fréquences extrêmes, not 
adoptons la valeur 4 = — 0,125. ‘# 
Pour €, nous prenons la valeur 0,5 obtenue en comparant L 
constantes de rappel propre de pBr2e pur et pCl:e pur (nous nous int 
ressons au cas où p — Br: est l’impureté et PC est le solvant). 


î 
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hoix est discutable, mais fixe un ordre de grandeur. D'ailleurs, les 
ésultats sont proportionnels à e. Par contre, ils dépendent beaucoup 
le « dans le cas d’un modèle à deux dimensions, puisque si 4a —>—1 


| re ; | 3 
es (A—');; divergent. Nous donnerons aussi les résultats pour £ — 0,5- 


4 — — 0,2. 
- Dans le tableau ci-dessous, nous avons indiqué pour la température 
rdinaire les glissements de fréquence en fonction de la position par 
apport à l’impureté (la largeur de raie naturelle est 2,5 kHz) 


. 


Position [o, x] [x,1] [o,2] [x, 2] 


Ë 
2 1 

: 

2 

| 

L 


Nombre de sites équivalents . 4 4 4 8 


- | 3,6 0,3 


20 4,5 1,7 0,6 


Pour le cas de pCl;z en impureté dans pBr:, il suffit de multiplier 
es valeurs par un coefficient 5 ou 6 (largeur de raie + 10 kHz). 

» C'est la comparaison de ces glissements de fréquence avec la largeur 
& raie qui nous avait conduit à attribuer aux effets dynamiques la 
ause des phénomènes observés (13). 


CHAPITRE 1V 


Les impuretés. 


I. — Technique expérimentale. 


ous ne nous étendrons pas sur la description de l’appareillage : 
elques détails près il est décrit dans la thèse de D. Dautreppe (11). 
s insisterons plutôt sur les conditions particulières qu’imposait le 
de nos expériences. 
Rappelons tout d’abord, très brièvement, les différentes parties de ce 
trographe hertzien. 

oscillateur (100-300 MHz) est à lignes de Lecher, et du type super- 
tion à découpage externe (fréquence de découpage de l'ordre de 
kHz). La modulation de fréquence est créée par un condensateur 
brant, soit à 50 Hz pour une observation directe sur un oscilloscope, 


x 


simple coefficient de remplissage, qui interviennent. Quoi qu’il en so 


_ manière suivante : 
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soit à 300 Hz, mais avec une amplitude réduite (de l'ordre du 1/4 d 
la largeur de la raie) pour un enregistrement graphique. 

La détection s’effectue sur les lignes de plaques. La B. F. est ampl 
fiée au moyen d’un amplificateur passe-bas (fréquence de coupui 
1 kHz), de gain 100, uniquement alimenté sur piles. La tension € 
sortie de cet amplificateur peut être aiguillée, soit sur l’amplificatet 
vertical d’un oscilloscope, soit sur un système composé successivemeñ 
d’un amplificateur sélectif (310 Hz), d’un détecteur de phase, d'u 
amplificateur continu débitant sur un milliampèremètre enregistreu 
Avec ce dernier système, on obtient la dérivée de la raie. - 

Le but de nos mesures étant de déterminer l’aire des raies et de con 
parer entre elles les aires des raies de différents échantillons, nous avai 
été amené à prendre diverses précautions. | 


Stabilité. — Le temps d’enregistrement d’une raie varie entre 10 
20 minutes. L'étude d’une série d'échantillons s’étale donc en génér 
sur plusieurs heures. Nous verrons ultérieurement (chap. V) que l’étuc 
de p—Br;—% broyé, nécessite des temps beaucoup plus longs. A 
maximum de stabilité est donc désirable. Là où les piles et acc 
n'étaient pas nécessaires, nous avons utilisé des alimentations stabil 
sées, alimentées par le secteur au travers d’un régulateur de tensioi 
Malgré cela, le contrôle de la stabilité était périodiquement effectuée 
cours de chaque expérience, en enregistrant la raie d’un échantillc 
pur de référence. La reproductibilité était en général de l’ordre 
5 p. 100. | 


Linéarité. — Cette condition est absolument indispensable po 
comparer entre elles les intensités des diverses raies. Nous avons véril 
expérimentalement la linéarité de nos appareils de la façon suivante 

Nous avons enregistré successivement les raies produites par de 
échantillons demi-cylindriques de p — Br: —+ pur, d’abord pris sép 
rément, puis mis ensemble dans la self. Le dernier signal obtenu ét: 


_égal à la somme des deux premiers avec une erreur inférieure à 5 p- 10 


Nous avons observé, en passant, un léger effet lié à l'orientation” 
l'échantillon demi-cylindrique par rapport à l’axe de la ligne. IL# 
donc, vraisemblablement d’autres paramètres plus complexes quê 


il était nécessaire de veiller à l'identité de forme et de position 
échantillons d’une même série. Nous avons réalisé ces conditions dé 


"| 

1) en utilisant des échantillons de même masse, refroidis de faç 
identique et contenus dans des tubes de verre de même diamètre: # 
2) en centrant nos échantillons au moyen d’un dispositif très simy 
en plexiglas. { 


4 PA | 28e: LÀ L . L2 "À \ 
#4 Ù s 
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- Profondeur de modulation. — Sans chercher à la déterminer exacte- 
nent, nous avons vérifié dans tous les cas, qu’elle n’introduisait pas 
in élargissement artificiel des raies. 


… Saturation des raies. — À aucun moment nous n’avons observé un 
lébut de saturation de la raie. Nous allons montrer rapidement qu'il 
st nécessaire d’être loin de la saturation si l’on veut que les aires des 
jourbes intégrées soient comparables entre elles et proportionnelles au: 
ombre de noyaux résunnants. 

— 

- En résonance nucléaire l'absorption 4”’(w) vaut (1) : 

2 
; Er. 

| #0) = + | y | Mog(o) 
74 

ivec : 


y =rapport gyromagnétique ; 
: 2rw — v — fréquence de résonance. 


M; — aimantation statique proportionnelle au nombre de noyaux; 
q(w) — facteur de forme de la raie. 
» Dans la théorie de Bloch : 


à 


T: I 


F 14 To — 09) + YHITIT: 


; 
A g(w) — 
2 


voit que INOE 1 est indépendant de T; (temps de relaxation 


6 à la largeur de raie) et de T; (temps de relaxation spin-milieu) 
4 2HT,T, & 1 c’est-à-dire, dans des conditions expérimentales 
elles qu'on soit loin de la saturation. Quand cette condition est réali- 


Din est proportionnel à M,, c’est-à-dire, uniquement au 


Lea 
bre de noyaux résonnants. 


e de la raie d'absorption. On obtient aisément l’aire de cette raie et 


Bin d'intégration des raies. — L'enregistrement fournit la déri- 
+ | | 
h second moment en intégrant par parties de la façon suivante : 


g(o)do — IETOC — w,)do 
#+o 1 AC , 
TE —ugtde=3 [Tree — vode 


éondition que g(w) converge plus vite que (o — wo) 3. 

w, — pulsation au centre de la raie. , 
Nous avons intégré les courbes ( — wo) (w) et (w #4 %6)°g (w), 
luites de l'enregistrement, g'(w), à l’aide d'un intégraphe à 


Eh 


02h, 4 0 
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Remarque. — Le fonctionnement de l’oscillateur à superréaction es 
mal connu du point de vue théorique. Dans le cas général, on observe 
non pas des raies d'absorption pure, mais un mélange d'absorption e 
de dispersion. On peut montrer que des conditions de parité valable 
dans le cas de raies symétriques imposent l'élimination automatiqu 
de la composante paire de g'(w), des intégrales précédentes. 

Nous tenons à signaler que nos échantillons ont été préparés pæ 
Mile Moesch du Laboratoire de M. Bertaut. Le mélange était fondh 
sous une couche d’eau pour éviter la sublimation partielle d’un de 
constituants. M. Robert, du Laboratoire de M. Traynard, a bien voul 
se charger de la purification, par dissolution dans l'alcool à chaud, di 
notre p — Br: — +. 4 

Pour les expériences entre 20° C et 80° C, nous avons utilisé un ther 
mostat à circulation d’eau, assurant la constance de la températur 
à 1/10 de degré près. 


: 


II. — Résultats et discussion. $ 


Raisons du choix de p— Br: —». — Notre étude a porté principale 
ment sur l'étude de la raie de résonance de ‘Br dans les solution 
solides de P — Cl — p:P— BrOl— get p—E —+, dans p — Br: 4 
Les considérations suivantes sont à la base de ce choix : Ÿ 


1) La fréquence de résonance de ‘*Br placé dans une liaison cove 
lente est relativement élevée (+ 270 MHz), par rapport à la fréquent 
de résonance de ‘CI placé dans les mêmes conditions (+ MHz). © 
l'intensité des raies de résonance est proportionnelle à v?. 

D'autre part, les lignes de Lecher ont des coefficients de surtensi® 
supérieurs à ceux des selfs utilisées à 35 MHz. à 

L'importance du rapport signal sur bruit de fand est à considéré 
dans des expériences comme les nôtres, où nous étudions la dispariti 
d’une raie (fig. IV-1). $ 


“ 


2) Le temps de relaxation spin-milieu T; de ’Br dans p — Br; — 
est nettement plus faible que celui de *CI dans p — Cl; — v même # 
température de l’azote liquide ; de ce fait nous ne sommes pas gêt 
par la saturation. à 


3) Enfin des raisons communes à la plupart des dérivés halogéni 


du benzène : à 


— p — Br: — » est un cristal moléculaire ; la molécule conser 
dans le cristal une certaine individualité, et on ne note pratiqueme 
pas de différence entre sa structure à l’état gazeux et à l’état solid 
Dans un tel cristal les actions intermoléculaires sont « priori faibl 
et agissent peu sur le gradient de champ au niveau d’un noyau; 
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D p—Br:—9 syncristallise aisément avec p—Cl;—+, p —BrCl— 
& p — 1: — +. Les structures de p — Cl; — » et p—BrCl — + (mono- 
liniques) sont identiques à celles de p — Br; — + avec des paramètres 


rès voisins. p — |; —+ a une structure différente, mais des paramètres 
galement proches de ceux de p — Br: — 0. 


= Les encombrements et les formes de ces impuretés sont à peu de 
hose près, identiques à ceux de p — Br: —», et on doit s’attendre à 
les effets progressifs, se prêtant bien à une étude quantitative. 

- D'autre part, nous avions déjà sur ces dihalogénés du benzène, un 
ertain nombre de renseignements : structures, mesures Raman, étudiés 
intérieurement avec D. Dautreppe. 

2 

> Solution de p — Cl: — + dans p—Br>— +. — Les enregistrements de 
a figure IV-1 montrent comment varie la raie de résonance d’échantil- 
ons de p — Br; — + en fonction de la concentration en impureté c ; déjà 
Jour 5 p. 100 d’impureté le signal est à peine visible. Nous avons inté- 
zré ces raies pour avoir l’aire de la courbe d'absorption, dont le nombre 


pur 0,5% 1% 
20 
’ 
40 
60 
80 
100 
21 2% 3% 5% 


Fig. IV-1. 


\ 


16s noyaux résonnants I. Figure IV-2, nous avons représenté, pour les 
iverses concentrations étudiées, la moyenne de nos résultats (chaque 
“nt est au moins la moyenne de deux enregistrements). Conformé- 
at à la formule (11-3) nous avons porté en abscisse c, et en ordonnée 
: (1/1,). L’allure du phénomène est en excellent accord avec la for- 
le (11-3) ; par conséquent, l'hypothèse d’une solution solide parfaite- 
ënt désordonnée est très bien vérifiée 1c1. 
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Fig. IV-2. 


o 


#4) 


Le coefficient N (nombre de molécules du domaine critique) vaut 32 
la température ordinaire, et 28 à la température de l'azote liquide. Bi 
que l'effet de diminution de l'aire de la raie soit nettement moins fc 
à 78° K qu’à 3000 K (cela se voit plus nettement encore sur les enreg 
trements que sur le diagramme semi-logarithmique), nous résumero 
en disant ; : molécule de p — Cl; —+ empêche la résonance de 30 mal 

-cules de p — Br; — + et ce nombre dépend peu de la température (ay 
une légère tendance à diminuer en même temps que celle-ci). 

Il n’est pas aisé, à partir de la structure connue du cristal, de détk 
miner par leur nombre total, quelles sont les molécules dont la rés 
nance est affectée par l'impureté. Il n'est même pas certain qu 
s'agisse de molécules entières; leur forme allongée permet, en eff 
d'imaginer qu'aux deux extrémités d’une même molécule, on aits 
noyau de Br'° qui résonne, alors que son partenaire, plus proche 
l'impureté, soit trop affecté pour le faire. Ceci est justifié par la lc 
gueur relativement grande de la molécule (Br — Br + 6 À). Par exe 
ple, nous avons trouvé Gr atomes (N— 30,5) qui sont à une distar 
inférieure ou égale à 9.7 À d'une des extrémités d’une molécule imp 
quelconque. Ces 61 atomes sont groupés en 20 molécules entières 
21 demi-molécules. Mais on n’est pas davantage certain de la for 
du domaine critique, il est peut-être ellipsoïdal ou assez voisin d’t 
sphère; cela dépend très intimement des forces d’action intermolé 
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aires et de la structure du cristal. Il est sans espoir d'obtenir par le 
calcul quelques précisions à ce sujet. | 

= Nous assimilerons donc dans un but de simplification le domaine 
EU. n FI e 
critique à une sphère dont le rayon pour N — 32 vaut 10,85 À. 


Œ 
- ORDRE DE GRANDEUR DES DÉFORMATIONS DU RÉSEAU. — À une distance 
assez grande de la molécule impure, il_est possible de remplacer le 
réseau cristallin par un milieu matériel continu, et de lui appliquer 
les méthodes de la théorie macroscopique de l’élasticité. Le procédé est 
certainement critiquable à l’intérieur du domaine critique car son rayon 
n'est pas très grand vis-à-vis des dimensions de la maille du cristal. 
Néanmoins, il faut signaler que dans certains cas (énergie d’un atome 
interstitiel ou d’une dislocation) on applique la méthode élastique jus- 
‘qu'à une distance interatomique de l’imperfection, et que les résultats 
obtenus sont d’un ordre de grandeur correct. 

Nous imaginerons que l'introduction de l’impureté se fait dé la 
Manière suivante : on creuse dans-le milieu matériel continu une 
sphère de volume égal à celui d’une molécule du solvant, et on intro- 
duit, à sa place, une sphère « impénétrable » de volume égal à celui 
de l’impureté. On impose la condition que le milieu matériel et la 
Sphère s'appliquent l’un à l’autre, sans laisser de vide. 


À Soit R, le rayon de la cavité, 
R; le rayon de la sphère qu’on introduit. 


- La tension radiale 5, à la distance R du centre vaut : 


R;i—R,; 2E Ro? 
Ep = ——— — = 26 
4 Re T=E RSS t 


: a, — tension tangentielle, 
E = module d’Young, 
s — coefficient de Poisson. 


4 = 3(1 — 26)/E. 


“Comme on le voit la déformation n'est pas isotrope et ne saurait se 
nparer à l'effet d’une pression hydrostatique (la dilatation est même 
lle, au moins au premier ordre). Nous admettrons pour simplifier 
ne variation relative du paramètre cristallin de : 


| Az! 
(72 


—athe, = el +2 [er |: 


4 


1. 


à 


qu 


ET 


€ 
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X Grâce à cet ordre de grandeur, nous pourrons utiliser une relation 
contrainte-effet de gradiont extrapolée à partir des résultats de Dean et 
Lindstrand (chap. Il). 

Des données cristallographiques (24) nous tirons : 


Rayon de la molécule de p — CL :3,4ve2 À, 
Rayon de la molécule de p — Br: : 3 ATSTA, 


FU DUTO 


valeurs que nous adopterons pour R; et Ro He 
La valeur de e, à la limite de la zone cr itique (Reri — 10,85 À) vaut 
| environ 6.10. r 

Admettant y — 18.101? C.G.S. (naphtalène) et des effets de gradient 
proportionnels à la fréquence de résonance (pour passer de la résos 
nance de Cl* à Br'°), les résultats de Dean et Lindstrand permettent 
de prévoir une variation de 110 kHz pour une variation du paramètre 
. de 6.10-?. Nous obtenons ainsi pour les molécules à la limite du 
+ . domaine critique un déplacement de 2,2 kHz. Cette valeur est faible 
FA devant la largeur de raie (5 à 10 kHz) mais l’ordre de grandeur est 
correct, et l'accord n’est pas trop mauvais, compte tenu des nombreu- 
ses approximations faites dont la plus critiquable est sans doute A 
sation de la théorie de l’élasticité. 

La contraction du domaine critique (N passe de 32 à 28), lorsque l’ on 
va de la température ordinaire à l’air liquide, est à mettre sur le compte 
des effets dynamiques soit du type de ceux décrits au chapitre II, soit 
parce que la relation contrainte-fréquence fait également intervenir le 
température (cf. fig. II-2). 


ELARGISSEMENT DE LA RAIE (fig. IV-3). — Sont représentés les résull 
tats expérimentaux relatifs aux seconds moments 6° des raies à 300° | 


\ N 
RS b 


CONTRIBUTION A L'ÉTUDE DES IMPERFECTIONS DANS LES SOLIDES 719 
et 78° K. Il est difficile d’avoir une bonne précision sur l'intégration 
des courbes, surtout à cause de l'importance accordée aux ailes par le 
facteur en (w — &,}. 

… La loi linéaire prévue par la formule (II-8) est bien vérifiée, confir- 
mant ainsi le caractère désordonné de la solution. 

Le coefficient A, des droites décroît de 300° K à 78° K, beaucoup plus 
pue N. On a : 

: A:(300° = 

RTE ET De 


- Il faut tenir compte également de la circonstance selon laquelle qua- 

tre nouvelles molécules participent à la résonance à 78° K : A: (780) 

correspond à une somme de termes (II-7) plus étendue que A; (3002), par 

Suite la diminution des A, avec la température est en réalité plus grande 
que ne semble l'indiquer le simple rapport des A,. 


… Nous avons ainsi une preuve qualitative certaine de l’existence des 


“ffets dynamiques. Le fait que A, y soit plus sensible que N tient à ce” 
que A, correspond à des effets faibles sur lesquels nous pouvons déce- 
ler une variation. Au contraire, les effets par « tout ou rien » qui con- 
duisent à la définition de N ne sont qu’exceptionnellement affectés par 


ne variation des Avr. 


ORDRE DE GRANDEUR DES COEFFICIENTS. — Nous continuons d’appli- 
fuer le modèle du milieu continu à l'extérieur du domaine critique 


n R—*. Admettons que les régions situées sur la sphère critique soient 
alées en fréquence de 5, (voir paragraphe précédent) : 6 étant le 
ond moment de la raie pure, s, correspond approximativement à la 
mi-largeur de raie (exactement dans le cas d’une gaussienne). On a 


jrs la relation : 
Rerit 3 
ar) - 


eur de R : 


0 rR?dR Rerit\3 
As — d (Av)? F — #( ae ) 
Rorit à rR> g 


Cette relation est particulièrement simple : A; exprimé en unités 6; doit 
dans nos hypothèses être égal à N. 
Or, les valeurs expérimentales trouvées sont : 
A2 (3000 K) — 666 (3002), 
A3 (78°) — 2064 (78°). 


À es nombres 66 [et 20 sont à comparer avec N — 30. Il ne faut pas 


> Rex). Les déformations et les variations de fréquence varient 


Il est aisé de remplacer la somme (1-7) par une intégration à l’exté- 
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, . J . . . Le" # 3 
oublier que la loi est en 5; et que si nous avions pris V/250 pour dépla: 
cement de fréquence à la limite du domaine critique nous aurions eu & 


2 = 2N0? © Got, 
L'accord peut donc être considéré comme satisfaisant. 


DéPpLAGEMENT DE LA RAIE. — Nous avons recherché systématiquement 
à 300° K et 78° K, le déplacement de la raie prévu par (I1-6). Pour celà 
nous avons placé dans le même tube que l'échantillon impur, une pas: 
tille de p —Br; —+ pur. L'égalité de température est évidemment 
indispensable, pour que l'effet Bayer, ne fausse pas les mesures. Le 
résultat de ces recherches a été négatif. Nous allons montrer que cela 
n’a rien de surprenant, le déplacement prévisible étant inférieur à ce 
qu'on pourrait déceler. 


On peut évaluer A, (1-6) par l’intégrale : 


A fe x ( seu) &TR°4dR \ 
y — 0 à L 
Re R k hs 3 

crit 3 Ro É k 


Sous cette forme A, diverge, mais, physiquement, on ne peut étendre 
l'intégration jusqu’à l'infini, car il arrive un moment où l’action d’une 
autre impureté interfère avec celle de la première, et la méthode n’est 
plus valable : la décroissance devenant plus rapide que R-". Le plus sim: 
ple est de limiter l'intégration au volume moyen occupé par une seule 


CE , * To 4 
impureté. Ce volume est une sphère de rayon R;— Ver (c — con- 


centration et impureté). D’où : 


Av= cdi CN | Log eN |: 1 


mum est atteint pour cN Det Apr : 
e c'e { 


Dans ce dernier cas le déplacement vaut environ 18 p- 100 seu 


ment de la largeur de la raie pure, et est donc pratiquement inobs& 
vable. ; 


Che tape: tape 


Solutions de p — 1; — > dans p — Br: — ». — La diminution de l’ü 
tensité avec la concentration en impureté est ici plus rapide qu’a 
p — Cl —. Nos résultats sont représentés figure IV-4. On voit q 
n'y a pas de différence essentielle entre la température ordinaire 
l'azote liquide. L'ordre de grandeur du volume critique est donné P 
la pente de la droite tracée. On trouve N—82. 4 
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La théorie de l’élasticité permet de 1 
prévoir le rapport des nombres N et N’ log(r | 
‘pour deux impuretés de rayons R;etR; 
introduites dans le même solvant : l 


SCT 
Re Re GR, — RE 06 


@e 300% 
O 78% 


D'après la structure cristallographique 
Mb-D — L — 0, on trouve que le rayon 
de la sphère occupée par une molécule 5 
est 3 ,596 À. L’ application de la formule 
précédente conduirait à prévoir, à par- 02 s 
ür des résultats sur p—Cl;—+, une ! 
valeur de N de l'ordre de 850; pour Fig. IV-4. 
action de p — 1; —%. Cette iefé est 
environ 10 fois plus grande que celle trouvée expérimentalement 
HN — 82). 

… Ce désaccord peut s’interpréter de deux manières différentes et qui 
me s’excluent pas. 


2 a) La valeur expérimentale N'— 32 (pCl:e) est plus grande que ne 
peut l'expliquer la théorie de l’élasticité. Deux arguments sont en 
laveur de cette hypothèse : le rayon du domaine critique n'est pas grand 
devant la distance intermoléculaire et, d’autre part, er 
_ au daos le cas du modèle continu nous a donné, à la limite du 
domaine critique, une valeur du déplacement de fréquence (2 kHz) 
lus faible que la largeur de raie. 


nb) La molécule de p —I:7? peut occuper en solution dans p — Br,? 
n volume inférieur à celui occupé dans p— 1,7 pur. Cette conclusion 
St rendue plausible par la différence de structure cristalline des deux 
orps purs. Îl est donc probable que p — Ï,» introduit en petites quan- 
tés dans p — Br: s'adapte à la structure de ce dernier, et qu’il faille 
rendre une valeur plus petite pour R; — Rs. 

Dans les deux cas le produit (R; — Rs) N'est diminué et conduit à 
valeurs plus acceptables pour N. 
» La mesure du second moment d’élargissement fournit A2 + 200 6$ (ce 
est qu’un ordre de grandeur, la mesure étant peu précise dans le cas 
de ces raies très élargies). 

On remarque que le rapport de A; à N, à température ordinaire, donne 
| peu près la même valeur dans le cas de p — Cl, — et p — I: — +, 
bit respectivement : 2,1% et 2,45 qui conduisent à un déplacement, 
Ma limite du domaine critique, de 1,455, et 1,550. 
Nous n’avons pas trouvé une grande variation de ce coefficient dans 
zote liquide, contrairement au cas de p — Cl; —%. Cela peut être 


* 


a. 
PORT DT PR? 
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dû au fait que les actions dynamiques du chapitre II décroissent très 
vite à mesure que l’on s'éloigne de l’impureté. Toutefois nos mesures 
de seconds moments étant peu précises, nous ne tirons aucune conclu- 
sion de ce comportement. 4 

Malgré la faible concentration de p — l:— +, nous avons observé (à 
température ordinaire seulement) un déplacement de la raie de réso- 
nance. Figure IV-5 nous montrons deux enregistrements d’un chan: 
tillon de p—Br; —+ avec 1 p. 100 de p—l:—+ mais dans l’un des 
tubes (le premier) nous avions ajouté une pastille de p — Br: — + pur: 
Par différence il est aisé d’en déduire la participation de chacun des 
constituants, ce qui est fait en pointillé sur ([V-5a). En fait, les centres 
de gravité de chacune des raies sont moins séparés que les zéros des 
dérivées d'absorption, ce qui est en meilleur accord avec les calculs qu: 
prévoient un déplacement négligeable. La netteté de l'effet serait suxs 
tout due ici à un élargissement particulièrement asymétrique de la 
raie, auquel la dérivée est évidemment très sensible. 


(e) 2 ï 
PA Pan Nu : 
J RATES 4 
| DAS 3 
Fig. IV-5. 


* 


Solutions de p— Br; —+ dans p — Cl:». — Nous nous servirons des 
résultats expérimentaux de Duchesne et Monfils (20). Ils ont étudié. 
à température ordinaire, la résonance de %*#CI (fréquence de réso 
nance  3/, MHz), à l’aide d’un oscillateur à superréaction. . 

Leur courbe expérimentale est reproduite figure IV-6, mais le cho 
de leurs coordonnées donne automatiquement à la courbe une form 
en S difficilement interprétable. Dans notre représentation par contr 
(fig. IV-7), la loi prend un aspect plus simple. La droite tracée corres 
pond à N + 160, qui est un ordre de grandeur du volume critique. « 

Nous n'avons aucun renseignement sur le comportement à l’azôt 
liquide et sur A. À 

La valeur de N, 5 fois plus grande que celle obtenue dans les solu 
tons solides complémentaires, appelle quelques commentaires. Le 
solvants sont bien entendu différents, et peuvent avoir des relation 
contrainte-déplacement de la résonance différentes. Mais nous ne pen 
sons pas que cela seul puisse rendre compte du facteur 5. Plus impor 
tant nous semble-t-il'est le fait que, dans un cas, l’impureté (p —Cl: + 
est plus perite que la molécule du solvant (p — Br; —+) alors qu’on 
l'inverse dans l’autre cas (p—Br:—+) dans p—Cl—. La form 
des potentiels intermoléculaires (genre courbe de Morse par exemple 
fait qu’une dilatation des couches est plus aisée à produire qu’un 


- 


\ 


ve 
Ê , 
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ompression. Aïnsi pour un R;, —R, égal en valeur absolue (c’est le 
as) une impureté plus grosse que la molécule du solvant, pourrait 
ivoir un effet notablement plus grand qu’une impureté plus) petite. 
d'est un fait bien connu dans les métaux : par exemple un site vacant 


produit une moins forte perturbation qu’un atome de rayon double 
l’un atome du solvant. 


Ur, 2 


100 


ln cone, 
5 -2 mo aire 


M7. + 5 + 
a: rapport hauteurs raies. 
: rapport intensités 


compte tenu de la largeur. 


‘ig. IV-6. Fig. IV-7. 


REMARQUE SUR LES NOMBRES N. — Bien que la théorie du milieu 
atinu donne, dans certains cas, un ordre de grandeur correct, il est 
bable que les nombre N observés ne peuvent varier d’une manière 
ntinue. La limite du domaine critique passera entre deux couches de 
lécules, et si la perturbation devient plus forte, il ne se passera 
jusqu’à ce que, assez brutalement, la couche suivante soit incorpo- 
e au domaine critique. 

Les cristaux de p—Br: — + et p —Cl: —+ ont deux molécules par 
Ile et sont topologiquement équivalents à un réseau cubique centré. 
dans un tel réseau, il est aisé de calculer le nombre d’atomes appar- 
énant à des cubes de plus en plus grands, centrés sur un site du 


NN IPRRERR ET o 8 34 go 188 
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On voit que les nombres 32, 82, 160 obtenus précédemment sont : 
peu près comme 34, go et 188, nombre de sites à l'intérieur de cube: 
dont les arêtes valent 2, 3 et 4 fois le paramètre cristallin. 

Malgré la schématisation du problème, l'accord entre les deux série: 
n’est pas une simple coïncidence, et montre qu'au moins pour ces fai 
bles valeurs, le domaine critique est composé d’un certain nombre di 
couches discontinues. 


Solutions de p—BrCl— » dans p — Br, —». — Nous avons réserÿ 
une place à part, pour ces solutions solides ; à cause de la différen@ 
de leur comportement. Figure (IV-8) sont portés les résultats de 
mesures. La courbe passant par les points expérimentaux a pour équa 
tion : 


Log I— — c (33,6 — 18oc). 


Fig. IV-8. 
| 
._ Aux faibles concentrations, le parabole admet pour tangente la droi 
tracée en pointillé, dont la pente correspond à N — 32,6. Ce coefficien 
est le même, à très peu près, que celui des solutions de p — Ch — dan 
Pp — Br: —%. Cela n'a rien de surprenant car les différences relatives de 
volumes sont respectivement + 2,4.10-%et—2,10, c’est-à-dire très.W 
sine en valeur absolue. Le fait nouveau réside dans la loi de diminutid 
_ de l'intensité ; elle est moins rapide que ne le voudrait (11-3). Nos mesur 
semblent confirmées par celles de Segel et Lutz (32) sur les solutio 
de p — BrCl — + dans p — Cl: — +. Malgré l'imprécision de le 
appareillage (qui les à conduits à penser que l'intensité intégrée 
signal se conservait au cours de l'élargissement), on notera la simi 
tude des nombres qu’ils donnent avec nos résultats. 


\ 
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$ | 
L Concentration moléculaire en p. 100 o,05| 0,10 | O,4 12 2,5 
à | | 
è : -Brs — 0,86| 0,75 | 0,48 | o,2 5 
Amplitude max. d : RSR N 1e 4 FPRNTONES 
P du signal | p-BrCI —  o,88| 0,82 | 0,60 | 0,40 ces 


C4 
Li 
a —— 


| Là encore le comportement aux faibles concentrations tend vers 
celui de p — Br; — +, alors qu'aux concentrations plus élevées, il 
décroît moins vite. 

” Deux hypothèses peuvent expliquer un tel comportement. 


mn, Me 


QU 


% 


UN oRDRE A COURTE DISTANGCE. — Le paramètre d’ordre serait propor- 
ionnel à la concentration (Il-12) et pour c —5.10-? on aurait 


— 0,26; à n'est qu'un paramètre d'ordre moyen valable à l'intérieur 
du domaine critique. Pour se rendre compte de la grandeur de ce para- 
mètre d'ordre, disons que 1 molécule impure a, dans le cas d’une solu- 
lion désordonnée et pour c—5.10-?, en moyenne 1,6 molécule impure 
dans le domaine critique (N — 32) l’entourant ; au contraire ici ce 
ombre serait de 9-5. On voit qu’en gros, les molécules impures se 
féucheraient toutes et qu'on aurait pratiquement une précipitation. 

1 est infirmé par le fait qu’en augmentant encore la concentration 
Limpureté, on a une nouvelle diminution du signal, et que, d’autre 
rt, l’allure du phénomène ne dépend pas, ainsi que nous l’avons 
rifié, de la température. 


UNE NON-ADDITIVITÉ DES EFFETS DE GRADIENT. — Les molécules de p—Br 
— 9 sont eneffettrès « impures » par l'extrémité Br et beaucoup 
oins par l'extrémité Cl. Il est possible que si l'extrémité CI « pointe » 
vers la molécule dont on étudie la résonance, le déplacement de fré- 
juence soit assez petit. Il peut être compensé, en partie, par l'action 
une autre Impureté. 
A ppliquant la formule (1-15), on trouve Z— 180. C'est-à-dire que 
r une impureté donnée, il y aurait environ 10 sites dans le domaine 
tique, qui peuvent donner lieu à une compensation suffisante pour 
tituer Le signal, si l’un d’entre eux est occupé également par une 
pureté. | 
Ce nombre de 10 (sur environ 30 sites possibles) est grand mais non 
iraisemblable. Cette hypothèse permettrait d'expliquer }’absence de 
ation avec la température. 
Signalons avant d’en terminer avec p — Br; —+ que nous avons 
rché la résonance de ‘Br dans des solutions solides de 1 à 5 p. 100 
— Br, — + dans p —Cl; — +. La sensibilité de nos appareils était 
lle que nous aurions dà voir la résonance, à condition que la largeur 
raie soit du même ordre de grandeur que celle de p — Br: — + pur. 
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Or’malgré nos recherches dans un domaine de 20 MHz, à 5000 K « 
78° K, nous n’avons rien observé. De même nous n’avons pu observe 
la résonance de ‘’Br dans p — BrCle pur. Ceci est en accord avec nt 
expériences sur l'effet des impuretés en RON, car les études au 
rayons X ont montré que l'orientation Cl— Br des molécules éta 
purement au hasard. | 


INTERAGTION ENTRE LES IMPURETÉS. — Les molécules de p — L:+ et d 
p— Cl? ont l’une un volume plus grand, l’autre plus petit que p — Br, 
Nous avons pensé qu’en solution solide, il pouvait y avoir une int& 
action entre ces deux impuretés, conduisant à des corrélations de pos 
tion et donc décelable par la RON. 

Nous avons préparé {4 échantillons, l’un de p — Br:9 pur, les autre 
contenant les impuretés suivantes : (1) —1 p. 100 de p — Clé 
(2)= 0,5 p. 100 de p—Ly et (3) — 1 p. 100 de p — Cle + 0,5 p.10 
de DS Lo. ! 

Si la solution est parfaitement désordonnée on doit avoir : 


] : «8 l L ; 
Log F—— Nici — Nice — Log y + Log. 4 


Nos mesures pour L,, L:, [, et 1; ont respectivement donné go, 7: 
67, 50; d’où : L 
113 — 4500 et LL — 4830. | 


Aux erreurs d'expériences près, ces quantités sont égales. Onæ 
conclut qu’il n’y a pas de corrélations entre les positions des impun 


tés. | 


{ 

Solutions dans p — I:9. — Nous avons profité de la proximité d 
résonances de ‘1 dans p—I: (280 MHz) et de Br'° pour étudie 
également les solutions solides dans p — 1,0. Malheureusement n0 
ne disposions que de 5 g de substance avec lesquels nous avons pr 
paré 4 échantillons. Nous n'avons pu faire varier les concentratio: 
de chaque impureté ; néanmoins les résultats sont prometteurs”. 
nous indiquons ci-dessous, très brièvement, les résultats de n 
mesures. 

Les solutions contenant 1 p. 100 de p — Cle ou de p — BrCls 
sentent cette particularité de renforcer le signal de résonance, le n6t 
bre de noyaux résonnants de ‘?’I est augmenté par rapport au nomb 
correspondant dans p — I: pur. Ceci ne peut s'expliquer que si dà 
la substance pure on n’observe pas la totalité des noyaux présents, P 
suite de dislocations créant des tensions internes. Nous reviendré: 
sur ce point du chapitre V. Aux faibles concentrations les impure 
sont attirées par les dislocations, et les tensions créées à longue d 
tance par celles-ci sont réduites. Ces phénomènes sont bien conn 
| 


Rs 


nl 
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lans les métaux (vieillissement des contraintes par migration des 
mpuretés vers les dislocations). Expérimentalement, nous avons la 
ertitude que les impuretés se dissolvent dans p — Le, car ayant 
ajouté du p — Cle à notre premier échantillon, pour arriver mainte- 
dant à une concentration de 5 p. 100, nous avons observé une diminu- 
ion de la raie, avec un N correspondant égal à 30. Pour le même: 
chantillon N passe à environ 8 dans l’air fiquide. 
Pour 1 p. 100 de p — Br:y le comportement est Le suivant : une forte 
Diiution à 300°K (N 170) alors que pour 78°K on n’a plus que 
ù "© 20. 

+ Ces résultats prouvent que, ou bien les effets dynamiques sont icitrès 

importants et expliquent les grandes variations du domaine critique N) 
avec T, ou bien la répartition des impuretés est commandée par la pré- 
sence. de dislocations. Pour choisir entre ces deux hypothèses (dont la 
Seconde nous paraît plus vraisemblable), de nouvelles expériences sont . 
écessaires. 


CHAPITRE V 


Les tensions internes. 


RU RE Cie ne 


Es 


Introduction. — Ce qui a été dit dans les chapitres précédents, 
otamment à propos de l'influence sur la raie de RON, de la pression 
#des impuretés, suggère que celle-ci doit être sensible à toutes les. 
nperfections altérant l’homogénéité du cristal. Au nombre de celles-ci, 
aut citer en premier lieu les différentes variétés de dislocations (8) 
msi que les sites vacants (on peut raisonnablement penser que les. 
olécules ne peuvent prendre une position interstitielle dans un cristal 


bDes effets analogues ont été observés en résonance magnétique 
ücléaire sur les métaux (5). Dans ces corps à symétrie cubique, les 
ets quadrupolaires n’affectent pas la raie dans le cristal parfait. Par 
re, les impuretés introduites en solution, ou les tensions internes 
es par un « travail à froid », font apparaître des gradients de champ 
trique non nuls en moyenne. Il en résulte une diminution de l’inten- 
de la raie. Celle-ci ne disparaît pas complètement car la transition 
rale (+ 1/2 <—> — 1/2) n’est touchée qu’au second ordre par les 
ets quadrupolaires et reste pratiquement non perturbée. Bloember- 
én et Rowland ont ainsi réussi à évaluer la densité des lignes de dis- 
ation créée par écrouissage. 

Alors qu'il n’existe par ailleurs aucune preuve de l’existence des dis- 
ions dans les cristaux organiques, il était tentant d'utiliser la RON 
ir les déceler. 
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Résultats expérimentaux. — Pour les raisons énumérées au cha 
pitre IV notre choix s’est porté sur p — Br — +; nous avons broy 
environ 4 g œ de substance dans un simple mortier à température ordi 
naire. Le “broyage a été effectué à la main pendant une durée d 
k minutes. Autant que possible nous avons essayé d'effectuer cette opé 
ration dans des conditions toujours identiques. Le p — Br; —+ utilis 
était sous forme de petits cristaux, obtenus par refroidissement d’un 
solution saturée dans l'alcool. Ils étaient vierges de tout écrouissage € € 
de tout traitement thermique. 

L’échantillon réintroduit dans le spectrographe hertzien, figure (Va 
accuse une diminution d'intensité d’un facteur 10. Sur l'écran de l’oscil 
loscope, par observation directe, le signal a disparu dans le bruit d 


fond. 


SJmin SO min. 2/20min. 
40 
60 à 
SP30 mn. 9ÀU4 min k 
QU 3 
Rene | 
60 
29h NT LU 
10 { 
50 £ - 
2 
: | 
Fig. V-1. :| 
1 


La restitution du signal, au cours du temps, a été étudiée à t 
températures différentes : 40° C, 300,5 C et 20°C. La température ête 
maintenue constante pendant toute la durée de l'expérience à 1/10) 
degré près. 

ee début de la restitution, le signal est plus large que celui d 


‘re homogénéité de température consécutive au broyage, 4 ca 
jamais au cours de nos expériences sur p — Bros il n’a fallu plus“ 
10 minutes à un échantillon pour prendre la température du therr où 
stat. | 

Rapidement le signal reprend sa forme normale et croît simple el 
en intensité. Nos avons porté figure (V-2) l'intensité du signal, 
cours du temps. Par intensité, nous entendons non pas l’aire intég 


DO 


mais la distance entre les maxima positifs et négatifs de la dérivék 


ï 


NET 
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Sauf au début du phénomène, les deux définitions reviennent au 
même. 


A 
Pr 


LA 
TT mm: 
Es 


+ — 


Au bout d'un certain temps le signal tend asymplotiquement vers 
ne certaine valeur. Figure (V-3) nous avons porté en fonction du 
nps { le logarithme de la différence entre l'intensité du signal à # et 
on intensité finale. On voit que les points expérimentaux se placent 
ur des droites. Donc si X(é) est l'intensité du signal au temps 4, en 
inités arbitraires : 

v. X()=Ie 1"; 


2 
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Fig. V-3. 


“ 


\ 


- La constante de temps du phénomène vaut : 


lempérature 0" 20° C 3095 G 40° C 


ROUE CPR CNE Ér one PO DIREUErES 3,30 h 30 min 


On voit immédiatement que + varie très rapidement avec la tempér: 
ture (c’est d’ailleurs une chance pour nous d’avoir trouvé un corps @ 
à la température ordinaire, la restitution n’était ni trop rapide ni tt 
lente ; sans cela le phénomène aurait pu nous échapper). L 

‘Figure (V-4) nous avons représenté log + en fonction de l'inverse 
la température absolue. Les trois valeurs expérimentales définisse 
une droite. Ceci nous permet d’écrire pour : 


in 


Ne 
(V-2) A QU 


hour 


où *, inverse du facteur de fréquence — 1,6.10-—2# sec. 


LA] 


! 
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_W, énergie d'activation — 1,99.10* R— 39 kcal/mole-1, 


p 
3 S 

4 3 

4 2 

D T 
« #o°c 30,5 °C 2o°c 

| Fig. V-4. 


- Nous avons également étudié la restitution à 30°C du signal d’un 
échantillon contenant 1 p. 100 de p—Clse. La constante de temps 
trouvée est exactement la même que pour p — Br:# pur. Par contre, le 
temps de restitution d’un échantillon contenant 5 p. 100 de durène (non 
soluble dans le réseau : voir à la fin du chapitre) nous a semblé légère- 
ment plus long (d'environ 15 p. 100). En tout état de cause, il n ’appa- 
raît pas que les impuretés aient une grande influence sur 5 ni 
sur W. 

… La valeur asymptotique du signal ne correspond pas à la totalité de 

a restitution. Après avoir réchauffé les échantillons quelques minutes 
à 80°C (fusion à 8609 C), nous avons constaté une nouvelle croissance 
environ 30 p. 100, en des temps comparables à ceux donnés par (V-2). 
ous n’avons pas étudié systématiquement ces phénomènes. 


TP processus de restitution. — En l’absence d’autres renseigne- 
ents que nos mesures sur les cristaux organiques, nous nous inspi- 
_" des travaux consacrés en grand nombre depuis une vingtaine 
d'années aux problèmes analogues dans les métaux. On admet généra- 
ment qu’un métal déformé peut revenir à sa structure normale de 
x manières différentes qualifiées d’homogène et d’hétérogène. 
e revenu correspond au premier de ces deux processus. Ce terme 
ouvre en fait un ensemble de phénomènes mal connus, au cours 
quels les tensions internes disparaissent sur place. Le mécanisme 
plus fréquemment i invoqué est le mouvement, puis l’annihilation des 
dislocations, créées par le travail à froid. Il fait appel à la diffusion, 
vée thermiquement, des molécules dans le cristal. 


La recristallisation est un processus plus radical, il a lieu lorsque 
réseau est incapable de se réorganiser localement. Des germes de 
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régions libérées peuvent se produire alors. soit en des endroits privilé 
giés (germination hétérogène), soit n'importe où dans la masse pai 
suite de l'agitation thermique (germination homogène). Ces germe: 
croissent ensuite, par leur frontière, au détriment des régions contrainte: 
métastables. : 

Bien que la loi exponentielle trouvée expérimentalement, soit plutô 
en faveur du revenu, processus homogène, nous n’écarterons pa 
a priori l'hypothèse d’une recristallisation. Ce dernier processus serai 
même normal si le broyage conduisait à la création d’une autre phas 
cristalline, instable à pression normale. Il ne faut pas oublier qu 
p —Cl?, dont la structure est très analogue de p — Br, possèd 
trois phases (16), dont l'une (7) n'existe que sous une forte pression 
Nous avons d'ailleurs cherché une telle phase hypothétique dans u 
domaine de 5 MHz entourant la fréquence normale. Le fait que nou 
n’ayons rien trouvé, n’est pas une preuve définitive de son inexistence 

Signalons également qu'au cours de notre première mesure (19)4 


\ 


courbe de restitution avait une forme en « S », d'équation : 1 —e# 

2 explicable seulement par une recristallisation. Ayant repris plusieur 
. fois cette mesure, et trouvant des lois exponentielles, nous en avon 
conclu à un dérangement de nos appareils. Mais un léger doute sut 

’siste car, entre temps, nous avions purifié notre p — Br2s : or il se peu 
que certains types d'impuretés aient une influence considérable suril 
cinétique de la restitution. 


+5 La recristallisation. — Nous n’exposerons pas en détail la méthod 
Ce: générale de Johnson, Mekl et Avrami (6). 

| On part d’un volume initial égal à l’unité : soit X(#) la fraction“ 
“A volume recristallisé à l'instant {, on trouve : 


* | 


“ 


(V-3) X(4) = 1 — exp (— LG GG — PN sd). 


_ Gr, G,, G;sont les vitesses de recristallisation suivant les axes, f estu 


Va facteur dépendant de la forme des grains. N(+)— nombre de germ 
créés entre les temps £ et + + dr, dans 1 cm° de substance non recri 
EUR tallisée. 


La forme explicite de X(#) dépend des hypothèses faites sur N(£) ma 
dans tous les cas, on trouve des lois du type : a 


Do V5) XW=1—e "ave  k2>3 É 


2 qui ont par conséquent la forme d’une courbe en « S ». Il semble do 
que la recristallisation ne puisse pas expliquer une loi du type (VS 
Mais avant de rejeter ce processus, il est nécessaire de comprendre 
signification physique de l'inégalité k > 3. Supposons que des germ 
existent à { —0o ; au début X(é) croîtra comme le volume des grain 
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lest-à-dire en Gé. Si d'autres germes naissent au cours du temps, la 
1 ne peut être que plus rapide, car au volume des premiers viendra 
ajouter le volume des nouveaux grains. Ainsi la valeur de X est liée à 
à croissance des germes. Pour que k puisse devenir <3, il faudrait 
ue G diminue au cours du temps ; or toutes les expériences faites sur 
es métaux tendent à prouver que Gest constant (à températuré donnée) 
usqu'à ce que deux grains recristallisés entrent en contact, auquel 
as G devient nul. 


- Mais la théorie précédente n'est valable que dans un milieu de 
“# dimensions, où de nombreux germes naissent simultanément. 
}r, dans notre poudre les particules ont des dimensions le plus souvent 
nférieures à 30 w. Il se peut fort bien que le temps mis par un germe 
jour envahir une particule soit petit devant la durée de l'expérience. 
la limite, on peut considérer que le processus est instantané et que X(£) 
sera sensible seulement au nombre de particules dans lesquelles un 
“4 a été créé; plus précisément, soit n(v, {)dv le nombre de parti- 
üles au temps é, dont le volume est compris entre v et v + dv, et non 
écristallisées. On a : 

7 


1 fe vn(v, o)do — 1 
; / 


4 X4)= 1 — |, vn(v, é)do. 

Si N(£)dt est le nombre de germes apparaissant par centimètre cube 
& substance non recristallisée, entre £ et {+ dé, la probabilité pour 
fun germe apparaisse dans une particule de volume v est vN(f)dt ; on: 
à tire : 

*. ds Les 

n(v, €) = n(v, o) exp (—v L'NOde). 


“ 


A quelle condition la loi qui en découle pour X({) peut-elle être du 
pe (V-1)? Cela dépend de l'hypothèse sur N(#). La condition la plus - 
urelle, mathématiquement et physiquement, est de supposer 
) — constante (germination homogène). Alors : 


X(t)= 1 — fe: vn(o, 0) exp (— vNt)do. 


(/) est une somme d'exponentielles et aura le type (V-1) à condition 
ait une faible dispersion dans la distribution des volumes n(v, 0) 
particules de la poudre. 

examen au microscope de la poudre est peu aisé car les particules 
& une nette tendance à s'agglutiner en amas, où il est difficile de 
inguer les particules constituantes. Il ne semble pas cependant que 
nogénéité soit assez bonne pour que X(£) ait le type (V-1). 


d’une réaction du premier ordre. Utilisant la théorie cinétique 


A ET 
4 
L 


734 BERNARD DREYFUS 

En conclusion, sans rejeter absolument la possibilité d’une recrista 
lisation, nous avons montré que ce processus ne pourrait expliquer (V= 
que dans des circonstances assez exceptionnelles : germination hom 
gène et uniformité des particules de la poudre. | 

Le revenu. — C’est un phénomène très mal défini, dont il est diffiai 
de dégager les traits tant expérimentaux que théoriques. | 

Il existe une théorie purement phénoménologique de Kulmam 
Cottrel et Aytekin (8) selon laquelle la vitesse de revenu est donn! 


par : 


ds u — Ês 
dt =— C SE kT É 
o est la tension à l’intérieur du cristal. Cette formule a trouvé une vé 
fication dans l’étude des cristaux de zinc. Malheureusement elle ne pe 
pas conduire à une loi exponentielle pour X(£). Bien plus, il faut sou 
gner que nos expériences ne peuvent s’accommoder d’une libérati 
progressive des contraintes, car la raie d'absorption devrait alors app 
raître très élargie au début et se rétrécir progressivement avec 
intensité constante (ou croissante selon l’ordre de grandeur de 6). Ge 
est en contradiction avec nos observations sauf peut-être au tout déb 
de la restitution. $ 
Cook et Richards (6), développant une théorie de la recristallis 
tion, indépendante de celle citée plus haut, ont postulé une lois 
type (V-1) pour la fraction de volume revenu, mais ils ne donne 
aucun éclaircissement sur le mécanisme élémentaire. >| 
Bref, bien qu'il soit loisible par la formule de Cook et Richards 
ranger le phénomène observé par nous sous la rubrique « revenu! 
nous ne sommes guère renseigné sur la nature intime du processus® | 


Nous pouvons nous laisser guider par l’analogie entre (V-r) et la 


réactions développées par Eyring (22), nous écrivons la vitesse de! 
réaction sous la forme : 4 


L 

ÿ 

ER LU PE DANN LOS MM ‘| 

SAXE DSTI PONS 4| 

où : 1 

k = constante de Boltzmann ; $| 
h — constante de Planck ; ë 
S+=— entropie d'activation ; k 
Wt= énergie d'activation (enthalpie). À 
Avec nos résultats expérimentaux : à 
S+=—51 cal/mole-! do 1; : 
} 


W+— 39 kcal/mole-!. 
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A titre indicatif, donnons la chaleur latente de fusion (23) de 
)— Br:o : 
F = 4,83 kcal/mole-t, 
. La comparaison est instructive. Notons tout d’abord une très forte 
nergie d'activation qui est probablement de l’ordre de grandeur de 
énergie d'activation pour la self-diffusion ; elle indique que la molé- 
ule doit franchir une barrière de potentiel élevée, par suite d’un chan- 
fement considérable de son orientation ou de sa position par rapport à 
es voisines. 
: L'entropie d'activation est à comparer avec l’entropie de fusion qui 
aut : 13,2 cal/mole-t do —t, On voit que le cristal, au cours de l’activa- 
ion, doit passer par un état {rès désordonné. 
- Les considérations ci-dessus sont en faveur d’une sorte de fusion 
n situ du cristal déformé, sous l'influence de l’agitation thermique et 
éstituant la phase normale. 


\ 

- Action du durène sur la résonance de p — Br:9. — Notre attention 
été attirée par le durène (1-2-4-5-tétraméthylbenzène) dont la struc- 
üre est très voisine de celle de p — Br2v. Une série d’échantillons a été 
réparée contenant de o à 5 p. 100 de durène dans p—Br2:9. Le 
élange se fait aisément, car les points de fusion sont voisins (80° C et 
6°) C). On a laissé les échantillons refroidir à l’air ambiant. 

Les enregistrements des dérivées à 20° C ont un comportement nou- 
eau (fig. V-5) : à mesure que la concentration en durène croît le stgnal 
rc ît, jusqu’à une certaine limite. Voici, par exemple, la distance entre 

maxima de la dérivée : 


Il semble qu’il y ait une légère tendance à un rétrécissement de la 
le lorsque c croît, et l'augmentation du nombre de noyaux résonnants 
rait moins grande que ne l'indique le tableau ci-dessus. 

Nous avons ensuite enregistré les signaux à 76° C : tous les échan- 


a plus d'influence sur la résonance. Par contre, si l’on fond à nou- 
au les échantillons et qu’on les refroidisse dans des conditions ana- 
JSues à celles du début on retrouve uné variation égale à celle déjà 
iquée sur le tableau. 
elques conclusions qualitatives peuvent se déduire de nos obser- 


v st L. Néel, Directeur du Laboratoire d’Electrostatique et de Physiqu 
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vätions. Tout d'abord il apparaît que lé durèné ne se dissout pas dar 
p — Br:z comme le prouvent l'expérience à 76° G et le fait, qu’à 200 
la raie n’est pas diminuée pour 3 p. 100 de durène. | 
D'autre part, il est certain que la résonance observée sur l'échaï 
tillon pur à 20° C ne concerne pas la totalité des molécules présente 
Un certain nombre d’entre elles doivent se trouver dans le cham 
d'imperfections structurales (probablement des dislocations, peut-êt 
des sites vacants). Les contraintes internes disparaissent par recu 
à 760 C, et ne réapparaissent pas si de 76° C on refroidit (toujours da 
les mêmes conditions) jusqu’à 20° C. Cela prouve que les dislocation 
se créent au moment même de la solidification et se maintiennë 
ensuite en équilibre instable. Nous pouvons rapprocher cette conclusi 
et l'hypothèse, généralement admise maintenant, du rôle très importä 
des dislocations dans le processus'de cristallisation d’une substances 
Par contre dans les échantillons contenant du durène il y a visibl 
ment une moins grande densité de dislocations. C'est la preuve qh 
de peutes inclusions de corps étrangers, non solubles peuvent rer 
placer, au cours du passage de l’état liquide à l’état solide, le rôle Jo: 
par les dislocations. | 


CONCLUSION 


L'étude de l’état solide, et en particulier des imperfections de l'ét 
solide, est une branche importante et féconde de la physique conte 


_ poraine. Nous pensons, par notre contribution expérimentale, a 


montré les possibilités qu'offre la résonance quadrupolaire nucléa: 
des cristaux organiques pour l'étude du voisinage des impuretés 
solution solide, et pour l’investigation de certaines imperfections stm 
turales. L'intérêt de cette technique se trouve renforcé par le pa 
nombre des méthodes utilisablés pour les cristaux moléculaires, al 
qu'au contraire, le choix ne manque pas ni pour les métaux ni pour! 
cristaux ioniques. 1 
_ Nous avons été amené à développer quelques considérations thé 
ques sur les facteurs par lesquels les imperfections agissent sur lai 
quence de résonance : certains d’entre eux (les effets de gradient) | 
trouvé une confirmation directe dans les expériences ; d’autres 
effets dynamiques) n’ont pu aussi clairement être mis en évidel 
Nous en avons néanmoins exposé la théorie car ils jouent un 
important en résonance quadrupolaire, et les conclusions obtenues 
un intérêt, pensons-nous, pour la dynamique générale des rést 
cristallins. ; 
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bentale. De nombreuses autres personnes, en particulier M. M. Sou- 
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SOMMAIRE 


- Dans une première partie en guise d'introduction on rappelle briève-! 


+, 


4 
hent quelques méthodes de détermination expérimentale de certaines 
ropriétés caractéristiques des noyaux. On indique le plan général du 
ravail. Les raisons qui ont présidé au choix des réactions sont expo- 
es. Quelques généralités relatives à l'intérêt de la méthode des coïn- 
dences dans ce genre de mesures sont indiquées. Un 
“La deuxième partie est consacrée à la description de l’appareillage. 
out d’abord sont décrites les cibles utilisées et en particulier les cibles. 
zeuses dont la réalisation est, on le sait, très délicate. On rappelle 

ès méthodes de mesure de rayonnements gamma par les cristaux. Un 2 
Spositif de sommation à l’aide de deux cristaux de Nal(Tl) pour la . 

ésolution de rayonnements gamma en coïncidence a été réalisé. L’ap- 
cation des scintillants à la mesure de l’énergie des particules lourdes ; 
‘étudiée. En particulier, l'étude de la courbe des réponses du cris 
PKI(T1) aux électrons, protons et particules alpha a été faite. A Pa 
n ce qui concerne les circuits électroniques à proprement parler, on 
crit leur fonctionnement ; le temps de résolution des circuits est étu- fu 
é. Les divers circuits à coïncidence ont fait l’objet d’une étude spé- 
ile. On a réalisé entre autres choses des circuits à coïcidences à ligne 
idue pour la mesure de temps très courts, ainsi que des amplifica- 
irs très rapides attaquant ces circuits. : 
a troisième partie est consacrée à la partie expérimentale et à l'in- ne 
rétation des résultats. N : 


2) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Strasbourg Ù 


hr obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et. soutenue le * 
novembre 1956 devant la commission d’examen. 1: RUN 
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On étudie d’abord la réaction ?Ne (d, p) ?'Ne. La courbe d’excita 
tion obtenue pour cette réaction est compatible avec un état d’excitatio: 
du 2Na. Cette réaction permet l'étude des transitions gamma du Ne 
L'étude permettant entre autres choses d'attribuer un spin probable & 
deuxième niveau excité de ce noyau. ; k 

Ensuite on étudie la réaction {°F (d, x) ‘70 en ce qui concerne prin 
cipalement la transition gamma du noyau résiduel ‘0. On déduit uw 
spin probable pour le deuxième niveau excité de ce noyau. 

Enfin a été étudié la réaction **Mg (d, p) Mg en ce qui concerh 
les rayonnements gamma correspondant à l'excitation du noyau *Mg 
Ce noyau, comme son miroir #Al, présente un schéma d’excitation trè 

+ intéressant avec des groupes de bandes de rotation. Nous avons p 
apporter quelques résultats nouveaux relatifs à ce schéma d'’excita 
ton. , 


’; PREMIÈRE PARTIE "20 
pe ! 


: Méthodes de détermination des propriétés des noyaux. 


1) Propriétés fondamentales des noyaux et leur détermination exp 
à _rimentale. — Actuellement beaucoup de niveaux des noyaux ne SOI 
Er . connus que par leur énergie d’excitation. Cependant ceci ne suffit pi 
pour les caractériser. D’autres propriétés fondamentales doivent êt 
déterminées, comme par exemple le spin, la parité, le spin isobariqu 
la vie moyenne et le moment magnétique, etc. En plus, il est importæ 
. de savoir si le niveau étudié est un niveau à une ou plusieurs parti@ 
les ou s’il s'agit d'un niveau d’excitation collective. Les méthodes pé 

gré _ mettant de déterminer ces différentes propriétés sont très variées. 
Ki Nous avons utilisé dans le travail qui va suivre la méthode de dété 
ai tion par compteur à scintillation. Cette méthode combine l’avantag 
? d’une bonne résolution d'énergie avec un pouvoir de résolution dans“ 
temps qui peut atteindre jusqu'à 10—!° sec (Bay) (3). C'est là le print 
pal avantage de cette méthode qui par ailleurs est d'une très grant 
souplesse. Elle peut être adaptée selon les cristaux utilisés à la déte 
tion de particules lourdes, d’électrons ou de rayonnements gamma. 


4 2) But du travail. — Une classe particulièrement importante | 
Ne noyaux est celle des noyaux miroirs. L 
5 On appelle noyaux miroirs deux noyaux isobares dont l’un a 


Ra neutron de plus que son nombre de protons et dont l'autre a un prot 
de plus que son nombre de neutrons. Ce sont deux noyaux de même: 
et de T, opposé, où A est le nombre de nucléons et T, la composante 
du spin isobarique T. | 
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. L'étude des noyaux miroirs a confirmé la symétrie des forces nucléai- 
es par rapport aux charges. C'est-à-dire que les forces nucléaires entre 
leux neutrons et entre deux protons sont les mêmes pour, des nucléons 
ans le même état. Il en résulte que certaines propriétés des noyaux 
miroirs, telle que la position des niveaux d'énergie, leur spin et leur 
arité sont les mêmes, à part les effets de charge. L'étude des expérien- 
es de diffusion à basse énergie a montré en plus que les forces spéci- 
iquement nucléaires entre un neutron et un proton et entre deux 
rotons sont les mêmes dans l’état :S. Ceci conduit finalement à l’hypo- 
hèse que les forces nucléaires sont indépendantes de l'état de charge 
és nucléons (Il faut naturellement tenir compte du principe d’exclu- 
ion pour les nucléons identiques). Formellement cette propriété est 
xprimée comme une invariance pour des rotations dans l’espace du 
pin isobarique. Il est clair que cette invariance existe seulement si 


(ous faisons abstraction des phénomènes électromagnétiques puisque 


& champ électromagnétique est précisément l'agent qui nous permet 
> distinguer entre protons et neutrons. Les transitions électromagné- 
ues peuvent changer T de o ou 1 avec T — 0 + T—0 défendu. 

Nous avons étudié dans ce travail des cas de transitions gamma per- 


un 


@ttant la comparaison directe des résultats obtenus avec ceux que 


ne telle étude est intéressante parce que les noyaux miroirs se prè- 
nt particulièrement bien à la comparaison des probabilités de transi- 
ion données par les différents modèles avec l'expérience, du fait que 
ns ce cas la configuration des nucléons dans ces noyaux est la même. 
intensité des transitions gamma observées dépend de l’état de charge 
nuclévns produisant le rayonnement. 


proton, une différence d’un facteur d'environ 10 en résulte. Le plus 
vent ces transitions proviennent d’un changement d’état de plusieurs 
éons et la différence est considérablement atténuée. L’incertitude 
S calculs est en général telle que la comparaison des probabilités de 
insitions expérimentales avec la théorie est difficile. Dans le cas des 
sitions électromagnétiques de noyaux miroirs, ces probabilités de 
sitions sont beaucoup plus simples à calculer parce que la configu- 
lion initiale et finale est la même et il intervient uniquement l’état 
arge des nucléons produisant le rayonnement, 

ci explique l'intérêt d’une étude de ces transitions par rayonne- 


3) Intérêt de la méthode de coïncidence. — Nous avons utilisé des 
lions induites par des deutons. Le noyau résiduel excité, formé 


rés l'émission de la particule lourde, : se désexcite ensuite par 


. 


mission de rayons gamma. Dans ce travail nous avons déterminé 
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autres auteurs ont trouvés pour les noyaux miroirs correspondants. 


ar exemple, si les transitions sont produites par un neutron ou par 


_ appareils de détection. 
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l'énergie des rayons gamma ainsi émis. Ces rayons gamma sont obset 
vables directement dans un spectrographe, mais dans ce cas il est pra 
tiquement impossible d’assigner un de ces rayons gamma ainsi trouvé 
à une réaction particulière. Ce rayon gamma est noyé par exempl 
parmi 20 à 30 autres rayons gamma provenant de toutes les réaction 
produites simultanément par les deutons sur la même cible, sans parle 
des rayons gamma produits par l'impact du faisceau sur les partie 
métalliques et sur les dépôts de carbone, etc. 

Pour cette raison nous avons séparé les rayonnements gamma de 
différentes réactions par une méthode de coïncidence. 

Dans cette méthode nous avons choisi les rayons gamma provenaï 
d’une réaction particulière parmi toutes les autres réactions produite 
simultanément en sélectionnant le groupe de particules lourdes prove 
nant de cette réaction. Les rayons gamma en coïncidence avec le group 
de particules sont émis par le noyau résiduel formé dans cette réactio 
particulière. Toute confusion avec les rayons gamma d’autres réaction 
est ainsi éliminée. Dans ce but les réactions (dp) sont particulièremer 
favorables parce que le long parcours des groupes protons permet 
séparer les différents groupes d’une même réaction. Ceci favorise 
séparation par coïncidence des rayons gamma provenant d’un nivea 
déterminé du noyau excité. î 


2 


DEUXIÈME PARTIE 


LL. LA TES # 


Description générale des cibles, 
détecteurs et circuits utilisés. 


1) Description des cibles utilisées. — Après l’exposé de la méthoc 
expérimentale choisie, nous allons décrire les cibles utilisées et 


; 
Va 


Le faisceau tel qu'il sort de l’accélérateur n’est pas utilisable dire 
tement. Ce faisceau a un diamètre de plusieurs centimètres y compris 
domaine diffus quand il parvient au bas du tube d'accélération. Il f& 
en sélectionner la partie centrale bien focalisée. Dans ce but nous avd 
construit des diaphragmes refroidis par circulation d’eau permetta 
une ouverture variable et un déplacement latéral en marche, pol 
compenser les défauts de centrage du faisceau (fig. 1). Le contrôlet 
 diaphragmes et du centrage se fait au moyen d’une lame de qu | 
située plus bas. ; 
Une membrane métallique flexible permet alors d'aligner le tu 

_ portant les cibles dans l’axe du faisceau, qui est dévié légèrement, 
la verticale, au moyen des vis de centrage. Ge tube porte aussi le cd 
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mateur C pouvant recevoir des diaphragmes de différents diamè- 
res D;D,. Des ouvertures latérales permettent d’avoir une vitesse de 
ompage suffisante après les diaphragmes. 

> Un tel dispositif a été nécessaire dans l'étude de la réaction 
Ne (dp) 21Ne, avec une cible gazeuse où le faisceau devait passer suc- 
essivement à travers un diaphragme de 1 mm, suivi d’un collimateur 


le même diamètre. Les diaphragmes sont placés à 120 cm et le colli- 


; 
: 


fa 
10 
Figure Ve 
Pièces de centrage. ‘ 
Migure 1 montre les pièces de centrage vues d'en haut. La tige portant , 
coupelle P sert à préparer des sources radioactives en introduisant |. 
k ; Sa So) 14 
€s substances à irradier dans la partie du faisceau qui n'est pas uti 


ne. (1 
see, | 


ur à 8o et 6o cm de la cible pour éloigner le plus possible les je 
[ons gamma intenses dus aux dépôts de carbone et aux parties métal- : 
es frappées par le faisceau. Ces dépôts de carbone proviennent dés Lis F 
décomposition des vapeurs d'huile des pompes à diffusion sous . 
npact du faisceau. Le tube T peut porter à son extrémité les diffé- 


Ua . IX 
744 TITÉO MULLE 


rentes cibles que nous avons utilisées. Les figures 2 et 3 représen 
tent la cible gazeuse ayant servi aux expériences de la réactiot 
20Ne (dp) Ne et la cible ayant servi à l'étude des réactions !°F (da) 11€ 


et Mg (dp) *Meg. 


ya 


Fig. 2. 


PS NT De 


Cible gazeuse. 


Cette pièce s’adapte au bas de la pièce de la figure r. Le faisceau arriv 
_ selon l’axe (F) et passe à travers la feuille mince de nickel (Ni). La cibl 
(Gi) est remplie de néon par le tube T qui est en communication ave 
: la jauge s’adaptant en J. Le robinet R permet de mettre la cible et 
jauge en communication avec le réservoir ou les pompes (Res-Po). 
La cible est isolée au moyen d’une rondelle en plexiglas P et forme c 
de Faraday. ‘4 
Les protons de la réaction sont détectés à travers la fenêtre Fe. 
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ER :_ brage, sans arrêter la machine. Le cône porte-cible est isolé et perm 
la mesure du courant cible. Il est incliné de 45° par rapport au faiscea 
incident et les particules lourdes sont détectées à go° par rapports 
celui-ci par un cristal de KI(TI) (iodure de potassium activé & 

 thallium). Vi 
>) Deux roues portant des absorbants en aluminium dont l’épaisseu 

Re. totale peut varier de 1,52-5o mg/cem? par bonds de 1,5 mg/cm* qui peL 

| vent être manœuvrées sous vide et qui sont situées entre la cible etd 

détecteur à particules lourdes. 
3) À 1 cm de la cible et à la même inclinaïson de 45° se trouveil 
détecteur gamma qui est un cristal de Nal(Tl) (iodure de sodium acti 
au thallium). Cette disposition permet d’avoir un angle solide tr 
grand pour les deux détecteurs. Les angles solides de détection inter 
viennent en effet dans le rendement de l'appareil de détection. 

14 La boîte supporte également les blindages dans lesquels sont monté 

les deux photomultiplicateurs qui « voient » les cristaux de détection 


2) Méthode de mesure de l’énergie des transitions gamma. — Aprè 
La description du dispositif de centrage et des cibles, passons à l’étud 
des cristaux servant à la détection des protons et des rayons gamme 

Nous allons d’abord décrire le mécanisme de détection ainsi qued 
méthode photographique employée pour la mesure de l’énergie de 
rayonnements. : | Ë 

Un rayonnement gamma monochromatique donne lieu par S6 
absorption dans un cristal de Nal(Tl) à la production d’électrons ayat 
une distribution continue d’énergie, distribution sur laquelle se supe 
h posent des pics. Ces électrons sont freinés à l’intérieur du cristal pe 
perte d'énergie par ionisation ou par excitation des atomes. Une part 
de cette énergie est convertie en lumière qui est détectée par un phot 
multiplicateur. Cet appareil donne une impulsion électrique à la sort 
dont l'amplitude est proportionnelle à la quantité de lumière reçue”: 
dont également proportionnelle à l'énergie de la particule ionisant 


ue Ces impulsions sont amplifiées par un amplificateur linéaire et att 
quent soit un sélecteur à un canal, soit un oscillographe cathodiq 
déclenché. e ? 


L'écran de l’oscillographe est photographié, donnant ainsi la disti 
bution d'amplitude des impulsions, directement. Cette méthode doi 
une précision comparable à celle obtenue à l’aide d’un sélecteur à 
canal, mais la méthode oscillographique est beaucoup plus rapide, 1 
tout dans le cas de sources d'intensité variable, comme c’est le cas po 
les réactions produites à l’aide d’un générateur. Le principal désava 


sa tage de la méthode photographique est qu’elle permet seulement 
mesure de l'énergie des transitions gamma et n’est pas applicable sa 
. …  arüfices supplémentaires à la mesure des intensités de ces transitior 


, \ pie 
. Ge n’est qu’à la fin de nos expériences que nous avons eu à n 
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lisposition un oscillographe Tektronix 545 qui se prête à une modifi- 
ation permettant la mesure des intensités des transitions gamma. Les 
hotographies montrant les résultats ainsi obtenus ont été incluses plus 
Oin (fig. 18, 19, 20). 


3) Détection des particules lourdes. — Les particules lourdes sont 
létectées par un cristal mince recouvert d’une couche très mince d’alu- 
ninium laissant passer ces particules sans absorption notable et ser- 
ant en même temps de réflecteur. Les conditions auxquelles devrait 
ausfaire ce détecteur sont les suivantes : 


a) Ne répondre qu’à un certain type de particules lourdes, de façon 
ce que les rayonnements gamma sélectionnés par coïncidence ne 
@ient dus qu’à une seule réaction. STAAÈRE 
2) Ne pas être sensible aux rayons gamma. Sinon on pourrait 
létecter des coïncidences gamma-gamma qui peuvent appartenir à 
Qutes sortes de réactions. Etre insensible aux neutrons. 
«) Donner une réponse rapide permettant son utilisation dans un 
Fcuit à coïncidence à temps court. 

4) Avoir un rendement de détection voisin de l'unité. 
D) Avoir une réponse fonction linéaire de l'énergie, pour permettre 


nt soit de l’ordre du parcours des particules lourdes à détecter. La. 
e d'énergie d’un proton est alors complète dans la couche, tandis 
un rayon gamma n’a qu'une très faible chance d’être converti, et en 
s la perte d'énergie de l’électron éventuellement produit est très 
ble. 

Nous avons utilisé une couche mince de tétraphénylbutadiène dans 
polystyrolène (Pichat (38)) d’une épaisseur de 15/100 de millimè- 
obtenue en coulant sur un support en plexiglass une solution de ce 
illant dans de la benzine pure. On peut réaliser ainsi Jes épais- 
irs que l’on veut. Cette couche de scintillant est recouverte d'un 
ôt mince d'aluminium par évaporation sous vide, d’une épaisseur 
quivalente inférieure à 1 mm d'air, qui arrête la lumière extérieure et 
en même temps de réflecteur. 

es scintillants ainsi produits sont parmi les plus rapides connus. 
endant leur rendement lumineux pour des particules lourdes dans 
lomaine d'énergie utilisé n’est que d'environ 1/10 du rendement 
r des électrons de même énergie. En plus la courbe de réponse en. 
tion de l'énergie n’est pas linéaire. Les scinüllations dues aux 
s gamma ont souvent à peu près la même amplitude que les 
intillations dues aux protons, et dans les expériences préliminaires 


Ex: 


conservation des cristaux depuis plus d’un an. 4 


cristaux de KI(TI). 1 
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sur la réaction 2°Ne (dp) nous avons observé qu'environ 10 à 20 p. 10 
des coïncidences étaient dues aux coïncidences gamma-gamma. 
n’était pas possible d'éliminer ces coïncidences gamma-gamma par un 
discrimination d'amplitude. 

Pour améliorer la séparation des coïncidences proton-gamma nou 
avons utilisé des cristaux de Nal(Tl) pour la détection des particule 
lourdes. Un tel cristal donne environ 50 fois plus de lumière qu'au 
plastique, pour une même absorption d'énergie. La quantité de lumièr 
émise par unité d'énergie incidente est la même pour des électronske 
des protons. À quelques MeV la réponse pour les particules alpha es 
environ 80 p. 100 de celle pour des protons de même énergie. On es 
donc dans de bonnes conditions pour pouvoir discriminer entre rayoh 
gamma et particules lourdes si on arrive à préparer des cristaux asse 
minces pour que la détection des rayons gamma soit négligeable. 

Ces cristaux de NaÏ(Tl) sont fournis par les établissements Harshæ 
sous forme de cylindres d’un diamètre de 30 mm, taillés dans u 
monocristal. L'épaisseur la plus faible que cette maison accepte @ 
fournir est de 2 mm. Nous ne pouvons pas utiliser des cristaux de cefi 


- épaisseur pour la détection des particules lourdes à cause de ler 


grande sensibilité aux rayonnements gamma ; en effet, on introdu 


ainsi un nombre de coïncidences gamma-gamma appréciable et on per 


tout l'avantage de la sélection d’une seule réaction par la méthode dk 
coïncidences. Les cristaux de Nal(Tl) sont très hygroscopiques ets 
décomposent rapidement à cause de l'humidité de l'air, en se rec 
vrant d’une couche noirâtre. Des précautions spéciales sont donc néce 
saires pour les tailler. Nous avons effectué cette opération dans ut 
boîte étanche munie de gants en caoutchouc et desséchée par de l’azo 
liquide contenu dans des vases Dewar. Nous avons préparé des cri 
taux de Nal(Tl) de 3-5/10 de millimètre d'épaisseur et d’un diamèt 
de 30 mm. Ces cristaux sont collés sur un disque de verre et mis 
l'abri de l'air par plusieurs feuilles d'aluminium mince de 1/1 oo0 
müllimètre collées entre elles par des feuilles de formvar d’envirc 
100 yg/cem?. L'absorption totale des feuilles ainsi réalisées est inf 
rieure à 7 mm d'air. Ces feuilles sont étanches et ont permis la bon 

Il est cependant plus avantageux de pouvoir mettre le cristal dire 
tement dans le vide. Ceci permet d’avoir des angles solides plus grand 
parce qu’on n’a pas besoin de fermer la cible avec des feuilles mine 
supportées par des grilles. On n’introduit pas des absorptions inutil 
par des feuilles multiples. Ceci est particulièrement important lorsquA 
détecte des particules de faible parcours. : 

Les cristaux de Nal(Tl) ne sont pas utilisables facilement dans” 
but, parce que toute manipulation à l'air libre est interdite avant le 
mise en place sur la cible. Pour cette raison nous avons préparé d 


% 


| 


‘ 
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Te 
- La détection de particules lourdes au moyen de cristaux de KIÇ(TL), à 
notre connaissance, n'a pas été employée jusqu’à présent, probablement 
parce que leur rendement lumineux n’est pas bien connu et parce que 
eur temps d'émission de lumière est environ quatre fois supérieur à 
pe de Nal(Tl). En plus, ces cristaux présentent un bruit de fond dû 
 l’isotope de potassium 4o qui est radioactif bêta et gamma et produit 
uinsi 3,6 quanta/sec/g. Cet effet est tout à fait négligeable pour les 
istaux minces que nous utilisons. 
. Ces cristaux sont stables et nous avons pu les tailler sous forme de 


w7 
#4 


A 


Fig. 4. 


Courbe de réponse d’un cristal KI(TI) 
\ pour des électrons, protons et particules alpha. 


ur établir la courbe de réponse du cristal pour des particules alpha, 
nous avons utilisé une source mince de 2!Po à 3,57 cm du cristal, et 
ous avons fait varier la pression de l’air entre la source et le cristal. 
esurant la hauteur d’impulsion en fonction de la pression de l'air 
mous avons pu établir la relation entre l’énergie et la hauteur d’impul- 
sion (courbe «). 


{ 


lillimètre. Cette épaisseur est suffisante pour absorber les protons les 
s énergiques que nous avions à détecter. 

L'efficacité de détection d’un groupe de particules lourdes dans un 
cristal est de 100 p. 100 et donne lieu à des impulsions d’une seule 


à 


mplitude à la sortie. 


Sques minces d’un diamètre de 30 mm et d’une épaisseur de 3/10 de : 


= 


; 
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+ 

un “ Q Q 7 1 0, 
Après avoir préparé nos cristaux de KI(TI) nous avons étudi 


leur réponse en fonction de l’énergie, leur résolution d'énergie € 

leur rendement lumineux pour des protons et des particules alpha. 
Pour mesurer la variation de la hauteur d'impulsion avec l’énergié 
pour les particules alpha et les protons nous avons utilisé les particules 
alpha du ‘Po et les protons de la réaction ?C (dp) #C en faisant 
varier leur énergie par absorption. { 
A l’aide de ces mesures nous avons établi la courbe hauteur d’impul 
sion-énergie pour les protons et les particules alpha (fig. 4). 4 
Le fait que la courbe de réponse extrapolée coupe l’abscisse en a peu 
signifier que la réponse du cristal n’est plus linéaire pour des impul 
sions faibles. Mais il faut remarquer qu’une légère erreur dans la déter 
mination des distances, ou la présence de couches non scintillantes 
recouvrant le cristal, ou encore la diffusion du polonium vers l’intériew 
| de son support peuvent avoir un tel effet pour conséquence. Ces diff: 
# cultés ne se présentent pas en ce qui concerne la courbe en protons. M 
La courbe donnant la hauteur d’impulsion en fonction de l'énergie 
pour les protons a été obtenue à l’aide des protons de la réaction ?C (dp 

(le groupe de protons allant au niveau fondamental de 1#C). 

Différents absorbants permettaient de faire varier l'énergie de ce. 
protons (courbe P). A 
Le point (Cs), courbe P, a été obtenu à l’aide des électrons de conver 
sion interne du ‘#7Cs. L : 0 
+ : Il se place sur la courbe des protons. Ceci montre que pour le KI(TI) 
ainsi que c’est le cas pour le Nal(Tl), la réponse du cristal aux proton: 
et électrons est la même et linéaire jusqu'aux faibles énergies ; les par 
ticules « donnent des impulsions inférieures à celles des protons 
énergie égale. $ 
La résolution en énergie d’un cristal s’exprime à l’aide de la formul 


suivante (Rietjens (40) et Kelley (26)) : (&) = À + à : Ê : 
d 
À 


x, @ey2 Fig. 5, { 
k | Courbe de résolution d’énêr 
ae | g'e d’un cristal de KI(M 
ï aux protons el aux pari 
NN :.cules alpha. | 


Nous avons vérifié expérimentalement cette relation. 
Das la figure 5 nous avons porté en abscisse la largeur relative 


La largeur à mi-haut 
: des spectr é utili 
- ETES Fe ete pectres a été utili 
£: É pour tracer la courbe 


de résolution d'énergie. Ces 


AE\2? : 1 4 
la courbe (5) en fonction de Ë- AE représente la largeur à mi-hauteut 
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à $ $ I 2 
pic en fonction de£ en MeV—'. La pente de cette courbe dépend de la 


«7 


nsibilité de la photocathode et du cristal. 

— Pour déterminer le rendement lumineux du cristal nous avons com- 
paré la hauteur d’impulsion du pic photoélectrique produit par un 
fayon gamma de 0,662 MeV !*’Cs dans un cristal de Nal(Tl) à la hau- 


teur d’impulsion produite par un proton de 3 MeV dans le cristal 


de KI(TI). 

+ Nous trouvons que le rendement lumineux du KI(TI) pour des pro- 
ons est de 17 p. 100 de celui du Nal(Tl) pour des électrons de même 
énergie. 

= Pour des particules alpha de 5 MeV ce rendement est de 9,4 p. 100 
de celui du Nal(Tl) pour des électrons de même énergie. 

… La réponse pour les protons est linéaire en fonction de l'énergie et 
ermet de calculer les énergies des différents groupes détectés. 

- A l’aide des rayons gamma d’une source de 5°Co nous avons vérifié 
que les impulsions produites dans ce même cristal de KI(TI) par les 
iyons gamma étaient environ vingt fois plus petites que les impulsions 
protons de 1 MeV. 

… Le temps de décroissance de KI(TI) qui est quatre fois plus long que 


lution de coïncidence. On calcule d’après Post et Schiff (13) que la 
mma d’une énergie inférieure à 200 keV. 


protons de quelques MeV. 

insi que nous l’avons méntionné précédemment, il est facile de 
ecter des protons en présence de particules alpha d'énergie compa- 
able à cause de leur grande différence de parcours. 

suffit en effet d'introduire des absorbants convenables entre la 
ble et le détecteur pour absorber complètement les particules alpha. 


les alpha en présence de protons de même énergie à l’aide d’un cristal 
KI(TI) ou de Nal(Tl). Un tel compteur donne en effet des impul- 
ins de même grandeur pour les deux particules. 


les alpha en présence de protons ; mais le temps de résolution que 
n peut atteindre avec un tel compteur n’est pas assez bon pour le tra- 
il que nous envisageons. 
Pour cette raison nous avons employé un compteur proportionnel 
äversé par les particules à détecter qui terminent ensuite leur parcours 
ns un cristal de Nal(Tl) ou de KI(TI). 

Le compteur proportionnel sert à distinguer entre particules alpha et 


Cependant un compteur proportionnel permet de détecter des parti- 


i de Nal(Tl) n’impose pas dans notre cas de limite au pouvoir de 


te est plutôt donnée par le détecteur gamma qui doit encore pouvoir 
urer en coïncidence des impulsions correspondant. à des rayons 


Æn effet dans ces conditions un Nal(Tl) excité en rayons gamma de 
sse énergie (200 keV) n’est pas plus rapide qu’un KI(TI) excité par 


Inversement, il est impossible de détecter sélectivement des parti- 
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ÿ EE 
protons et le cristal sert à donner le signal pour la coïncidence rapide: 
On combine ainsi les avantages des deux méthodes de détection. 

# = La 
La figure 6 montre le montage que nous avons réalisé. 


F 


Fig. 6. ‘Æ 
F,F2 : fenêtres de formvar; ï 


: coque ; 


. 
S 


c 
P : passage stéatite ; 
Lt 
R : communication  avét 
le réservoir d’hydro: 
gène ; 4 
X : cristal ; À 


PM : photomultiplicateur« 


SNS 


“ 


CR RS TL D Y 


Le compteur proportionnel que nous avons utilisé doit satisfaire 
plusieurs conditions : | 


Re; 


1) Son absorption totale (fenêtres d’entrée et de sortie comprises 
ne doit pas être supérieure à 1 em d’air pour qu’un parcours suffisan 


des particules à détecter reste pour le compteur à scintillation sit 
immédiatement derrière lui. 


2) Il doit avoir un grand angle solide. 


Cette condition dépend de la résolution d'énergie que l’on veu 
atteindre. 

Pour cette raison nous avons introduit le fil central par le côté à l’ai 
d'un passage en stéatite afin de masquer le moins possible l’ouvert 
traversée par les particules. 

Pour pouvoir fermer le compteur par des fenêtres très minces (mo 
de 1 mm d'air) en formvar nous avons utilisé un remplissage à pressiô 
atmosphérique et pour réduire l'absorption du gaz du compteur à 
minimum nous avons utilisé un mélange d'hydrogène saturé d'alcool 
une pression légèrement supérieure à la pression atmosphérique. 
diffusion de l'hydrogène à travers la fenêtre de formvar est constamm 
compensée par de l'hydrogène venant d’un réservoir , (quelq 
cm*/minute). 


of". je Le f 
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» La coque du compteur a une longueur de 4 cm et un diamètre de 
cm. La longueur utile du fil est de 2 cm. Le compteur est alimenté à 
500 V et travaille dans ces conditions dans la région proportionnelle 
xermettant de discriminer entre particules alpha et protons. 
3 Pour vérifier le fonctionnement du compteur proportionnel et du 
létecteur à scintillation qui le suit, nous avons détecté des particules 
dpha et les protons de la réaction ‘°F + 4. Le temps de résolution 
coïncidence lente) utilisé est de 1 usec. 
- Dans ces conditions nous avons vérifié en intercalant des absorbants 
ntre le compteur et le détecteur à scintillation que le nombre de pro- : 
ns détectés parmi les particules alpha était < 0,2 p: 100. 
Une coïncidence double des impulsions de la coïncidence rapide par- 
icule lourde-gamma avec le signal de la coïncidence du compteur 
roportionnel et du détecteur des particules lourdes permet de travailler 
vec un temps de résolution court tout en pouvant sélectionner des par- 
icules alpha parmi des groupes de protons. 
* Le cristal permet de mesurer également l'énergie des différents 
troupes de particules alpha ainsi détectés. 
“Dans le même but nous avons également essayé une méthode plus 
recte qui consiste à employer un compteur Rosenblum à la place de 
-combinaison-compteur proportionnel et compteur à scintillation en 
incidence. Un tel compteur n’est sensible qu'aux particules alpha ; 
pendant le temps de résolution qu'il permet d’atteindre n’est pas 
anu. 
Connor (9) a étudié le temps de montée d’un tel compteur à l’oscillo- 
he cathodique et a conclu qu'il était inférieur à r0o-7 sec. Cepen- 
ceci n'indique pas quel est le temps de résolution que l’on peut 
ndre, parce que le temps entre le passage de la particule et l’amor- 
de l’étincelle peut être sujet à des fluctuations. 
ur cette raison nous avons examiné le temps de résolution que l’on 
it atteindre avec deux compteurs Rosenblum en coïncidence traversés 
a même particule alpha. Le montage utilisé est le suivant (fig. 7). 
s une enceinte fermée sont montés deux compteurs à étincelles 
driques de 5 mm de diamètre. | 
s particules alpha d’une source de ?"Po(S) arrivent selon la direc- 
D et passent à travers les ouvertures AA: et B,. La tension des 
Mmpteurs est réglée de façon à ce que les deux compteurs peuvent 
mpter la même particule alpha. Ds ouvertures latérales O; et (QE 
mettent à deux photomultiplicateurs PM, et PM, de voir respective- 
t les étincelles des deux compteurs 1 et 2. 
s deux photomultiplicateurs attaquent un circuit à coïncidence 
le temps de résolution est 21— 1,3.10—% sec avec des cristaux 
al(T1) et une source de ‘°Co. "4 
us avons choisi cette méthode de détection parce qu’elle nous 
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permet d'utiliser les circuits à coïncidence et les photomultiplicateur 
déjà mis au point précédemment. 

Cette méthode permet également le blindage électrique total de 
compteurs et permet de supprimer ainsi la propagation d’impulsion 
électriques à front très raide en dehors de la boîte de comptage. $ 

Des écrans convenables sont placés de façon à ce que chaque photo 
multiplicateur ne voie que les impulsions lumineuses lui _correspon 
dant. En particulier une feuille de formvar métallisée par évaporatior 
sous vide (épaisseur équivalente < 1 mm d’air) fermait l'ouverture As 
empêchait la lumière d’un des compteurs d’être détectée par le photo 


. multiplicateur de l'autre. 


» 

La décharge couronne des compteurs est détectée par les photomult 
plicateurs sous forme de petites impulsions dont la hauteur est très inf 
rieure à celle due aux étincelles. Dans ces conditions elle ne donne lie 
à aucune difficulté. N 
A l’aide de ces appareils nous avons pris la courbe nombre de coïf 
cidences en fonction du délai introduit dans l’un ou l’autre des canaw 
Cette courbe donne la fluctuation des délais de chaque compteur. £ 
largeur à mi-hauteur de cette courbe est de 1,7.10-* sec tandis ques 


SA . - . a 
courbe de résolution obtenue avec les rayons gamma du f°Co indique 


temps de résolution du circuit légèrement inférieur de 1,3.10-* sec. Gi 
mesures montrent que la fluctuation moyenne du retard du comptei 
r 


ne 
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: étincelles est de l’ordre de 8,5.10-° sec ou légèrement plus faible (1). 
Ces mesures montrent donc qu’on peut utiliser les compteurs dans un 
arcuit de coïncidence rapide. 

Leur caractéristique permet de discriminer entre différents groupes 
le particules alpha et de les sélectionner en présence de protons. 


11) Détection des rayons gamma et réponse d'un cristal aux rayons 
mma de différentes énergies. — La détection de rayons gamma au 


noyen d'un cristal d’iodure de sodium (Nal(Tl)) de 1" * 12" que 


ous avons employé est beaucoup plus complexe que la détection des 
Jarticules lourdes. 


4 


… La production de photons par un rayon gamma passant à travers un 


De se fait de façon indirecte. Le rayon gamma produit des électrons 
va différentes interactions dans le cristal et l'énergie cinétique de ces 
lectrons est ensuite partiellement convertie en énergie lumineuse 


300-4 700 À) sous forme de photons qui sont détectés par le photo- 


multiplicateur. Par suite des phénomènes complexes mis en jeu un 
#rand nombre de facteurs différents interviennent pour déterminer la 
orme des spectres obtenus par cette méthode. 

Pour cette raison nous allons étudier le mécanisme d'absorption 
es rayons gamma dans un cristal de Nal(Tl) et présenter quelques 
ctres de rayonnements gamma ayant servi à établir l'échelle 
ergie. 

Si N, photons gamma passent à travers un cristal, un nombre : 


N— Ni(1 — e-"8) 


t une interaction par unité de longueur. Nous appelons m(E) lé 
ficient d'interaction par unité de longueur. Il faut retrancher de ce 
ficient la contribution due à la diffusion cohérente qui ne donne 
à aucune conversion d'énergie dans le cristal et il reste finalement 
coefficient d'absorption dépendant de l'énergie du rayonnement 
mma et qui peut être décomposé en une somme de trois coefficients :° 


N== Nr — 6. æ)} — No(i 25 cer me) 


biz est le coefficient d'absorption total par centimètre, 

ph le coefficient d'absorption par un effet photoélectrique par centi- 
être, | 

€ le coefficient d'absorption par choc Compton par centimètre, 

* le coefficient d'absorption par production de paires par centimètre. 


La courbe de résolution a été reprise à l’aide d’un circuit Bell, 
am et Petch qui donne le même résultat. 
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Différents auteurs ont donné ces coefficients en fonction de l’énergi 
des rayons gamma pour des cristaux de Nal(Tl). Ces coefficients server 
à calculer le rendement de détection d’un cristal (Rietjens (40), N.B 
S. (36), Heitler (23), Maeder (32)). Ge rendement de détection est auss 
fonction de l'angle solide du détecteur à la source, parce que l’épais 
seur traversée par le rayon gamma varie selon l’angle d'incidence pa 
rapport au cristal (40). £: 


Les figures suivantes donnent quelques exemples de spectres. 


à 

| 

2 

Fig. 8. ' 

4 , à | 
Réponse d'un cristal de Nal(Tl) de 1" 1/2 X 2° 1/2 L 
.: 


au rayon gamma du 1#Cs (0,662 MeV). 


cristal de Nal(Tl) avec une source 1373. 
(Ph) pic photuélectrique, 
(C) Compton, 
(Pic) Pic de diffusion, 
(X) Raie K du Ba. 


| È 
Cette courbe montre la distribution d'amplitude des impulsions a 
è 


r 


À 
4 
La 

| 

LI 
$ 
Le 
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À Les enregistrements photog raphiques sont à comparer aux enregis- 
rements des mêmes sources à l’aide d'un analyseur à 20 canaux 
120 canaux pour tout le spectre). 

On voit que la méthode photographique donne une meilleure résolu- 
ion que l’analyse d’un spectre en 120 canaux. 

A cause de la diminution de la section efficace de l’effet Compton 
vers les énergies plus élevées la distribution Compton est de plus en 
lus atténuée quand l'énergie du rayon gamma incident augmente. 
Jette distribution n’est blue visible sur le spectre du rayon gamma 
le 4,43 MeV de la réaction ‘Be (an) pris avec l’analyseur (fig. 14) mais 
reste clairement différenciée sur le spectre pris par la méthode photo- 
raphique (fig. 13). 

- Il paraît donc plus facile de détecter les rayonnements gamma de 
faible intensité dans un spectre complexe par la méthode photogra- 
phique. 

Les spectres des figures 18, 19 et 20 ont été pris à l’aide d’un oscillo- 
xraphe Tektroniks 545 modifié. 

La modification a consisté à transformer les impulsions en impul- 
sions carrées dont la hauteur est proportionnelle à l’impulsion initiale. 
Avec un cadrage convenable ces impulsions apparaissent sous forme de 
droites lies sur l’écran de l’oscillographe. Si on photographie ces 
droites à travers un coin de Goldberg, l’ordonnée de la courbe d’iso- 
densité sera proportionnelle au logarithme du nombre d’impulsions par 
intervalle d'énergie et de temps ({). 

Cette méthode de mesure d’intensité des raies est plus directe que la 
Méthode mesurant le noircissement à l’aide d’un microdensitomètre 
dans laquelle il faut tenir compte de la courbe de noircissement de 
Pémulsion. 

Une modification intéressante consisterait à remplacer le coin de 
Goldberg et le balayage linéaire de l’oscillographe par un balayage 
exponentiel qui donnerait le même résultat avec une sensibilité supé- 
rieure. 


» 
m5) Calibrage de l'échelle d'énergie de l’ensemble. — À l’aide d’un 


fertain nombre de rayonnements gamma nous avons construit la courbe 
dünnant l'énergie des rayons gamma en fonction de la hauteur des 
impulsions mesurées. 

Cette courbe est une droite et montre ainsi que l’ensemble des appa- 
ils . cristal photomultiplicateur, amplificateur linéaire, oscillographe 
éktroniks 545 ou sélecteur à un canal, est linéaire. 

» Pour les mesures faites à l’aide de l'oscillographe 303 AH Dumont 
üi n'est pas linéaire, nous avons d’abord établi une courbe de cali- 


} En effet l'absorption dans le coin est exponentielle. 
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Fig. 9. 


Enregistrement photographique de la région 
à basse énergie du spectre du 11Cs. 


Cette photographie montre la raie (X) de 32 keV du ‘%Ba (X) et la lign 
due au bruit de fond (0). 

On voit la montée et la descente du pic photoélectrique (PH) dont le som 
met est très loin en dehors de la figure. 


Fig. 10. 


Spectre du 131Cs. 
PH : pic photoélectrique ; 
X, : rayon K du plomb entourant la source; 
X, : rayon K-du ‘Ba; 
O : ligne marquant le zéro de l’échelle d'énergie. 


Fig. 11. 


Spectre des rayons gamma du thorium. 


PH : pic photoélectrique du rayon gamma de 2,62 MeV; 
G : début de la distribution Compton; 

P; : pic des paires moins 0,511 MeV ; 

P: : pic des paires moins 1,02 MeV. 


“ 


Fig. 12. 


Spectre du rayon gamma (3,09 MeV) de la réaction ‘?G (d, p) ‘°C. 

PH : pic photoélectrique ; 

C1 : début de la distribution Compton ; 

\: pic des paires moins 0,511 MeV; 
2 : pic des paires moins 1,02 MeV. 

La raie A correspond au pic photoélectrique du rayon gamma d’annibhil: 
tion de 0,511 MeV. On voit également le début de la distribution Compto 
de ce SRE gamma Ce». Îl est à remarquer que normalement avec u 
cristal de 1" 1/2 X 1” 1/2 on ne voit pas la distribution Compton sur 
spectre pris par l’analyseur à 20 canaux, même si le spectre est étalé st 
120 Canaux. 

Ceci montre la bonne résolution obtenue par la méthode photographiqu: 


Fig. 13. 


Spectre du rayon gamma (4,43 MeV) 
de la réaction °Be («n) rayon gamma. 


Ph, : pic photoëlectrique du rayon gamma de 4,43 MeV ; | 
Ci : début de la distribution Copie Le début dé la distributic 
Compton figure à 4,43-0,25 MeV; 
P, : pic des paires moins o Bt MeV ; 
PE : pic photoélectrique du rayon gamma de 0,8 MeV du 2!Po; 
C2 : début de la distribution Compton de ce rayon gamma. 
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Fig, 14. 


Réponse d’un cristai de Nal(Tl) de 7" 1/21 X 1" 4/2 

aux rayons gamma de 4,43 de la réaction ‘Be (x, n). 
Les particules alpha sont celles d’une source de 2!0Po, 
Le premier pic (Ph) correspond au pic photoélectrique du rayon gamn 


de 4,43 MeV de la transition entre le premier niveau excité au ‘2Qu 
niveau fondamental, 


Le deuxième pic (P;) correspond au pic des paires moins 0,511 MeV: 
début de la distribution Compton n’est pas visible sur la courbe pris 
l’aide de l’analyseur à 20 canaux (120 canaux en tout), 


La distribution Compton est cependant visible sur la photographie de 
distribution d’impulsions sur l’oscillographe et montre le bon poux 
de résolution de cette méthode, 


Le troisième pic (P2) correspond au pic des paires moins 1,02 MeV. 


Le pic très intense marqué Po est dû au gamma de 0,8 MeV du ?!°Po. 
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Fig. 19 


Spectre de sommation 
des rayons gamma 
du Na dans deux 
» cristaux de Nal(TI) 
Mébrer/2 Xir 1/2: 


es deux cristaux sont 
- disposés comme 
l'indique la fi- 
gure 16. 
es impulsions sor- 
tant des deux dy- 
»nodes des photo- 
- multiplicateurs sont 
ajoutées et l’impul- 
- sion correspondant 
-à la somme est 
envoyée Sur un ana- 
“lyseur à 120 canaux, 


æ pic marqué (B) 
correspond au pic 
d'absorption photo- 
électrique du rayon 
gamma de 0,511 
MeV. 

é pic marqué (C) 
“correspond au pic RAS 
de sommation des o 200 400 600 800 100 A 
“deux rayons gam- 

-ma de 0,911 MeV. 


& pic marqué (D) correspond au rayon gamma de 1,28 MeV du ?Na. 


e pic marqué (E) correspond à l'addition d’un rayon gamma de 1,28 et 
0,911 MeV. 

pic marqué (F) correspond à l'addition de trois rayons gamma de 1,28, 
0,511 et o,911 MeV. 

és pics non marqués correspondent à des distributions Compton. La 
forme de ces distributions est modifiée par l’absorption des gamma 
diffusés du choc Compton. 

> rapport des hauteurs des pics permet de calculer l'efficacité de détec- 
tion du cristal pour des rayons gamma de 0,511 et 1,28 MeV. 

# 
2. 
F4 


2 
“ 

Le 

# 
> 
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Source 


Nal (TL) Nal (TL) 


Lu] 


3000! 1 


2000 


Fig. 17. 


Spectre du Na pr. 
avec un seul cristal. 


Ce spectre a été pr 
pour permettre | 
comparaison avec 
spectre figure 15. 

Sur ce spectre on 
voit que les pics (1 
et (D) correspondaï 
aux rayons gan 
ma de 0,511 et 1;: 
MeV. | 

Le pic marqué D. correspond au début de la distribution Compton du rail 
gomma de 1,28 MeV. 

Les pics de sommation sont absents 

Ces spectres ont été pris avec un analyseur à 20 canaux du type Atomic 
notre disposition depuis quelques semaines. 

On voit que sur la figure 15 l'échelle des énergies en abscisse n’est | 
rigoureusement linéaire. Ceci est dû au réglage électroniqne du p 
cessus d’addition, 


1000 
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Fig. 19. 


Specirz d'un rayonnement gamma 
à l’aide de la méthode photogra- 


= 

Le 
© 
O 


Goldberg. 


HT CON (échelle linéaire). 
Or «D LE À 


phique en utilisant un coin de 


Les figures 18, 19, 20 montrent Île 
spectre des rayons alpha du ?!Po 
pris à l’aide d'un cristal mince 
de KI(TI) et les spectres du 60Co 
et 157Cs pris à l’aide d’un cristal 
de 1/20 Nat) 

En abscisse (X) est portée l'énergie 


En ordonnée (Y) est portée l’inten- 


sité (échelle logarithmique). 


a ligne (0) marque l’énergie zéro dans tous les spectres, 


é spectre du ôCo montre le pic photoélectrique des rayons gamma de 
1,33 et 1,17 MeV (A) et (B), le début de la distribution Compton (C) et le 


pic de la diffusion vers l’arrière (D). 


é spectre du %7Cs montre le pic photoélectrique (A) ; le début de la distri- 
bution Compton (C) le pic de la diffusion vers l’arrière (D) et la raic (K) 


du :1Ba. 
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brage en prenant les impulsions sortant d’un photomultiplicateur et et 
les passant à travers un sélecteur à un canal à bande étroite. La sort 
de cet appareil déclenchait l'oscillographe chaque fois que l'énergx 


était comprise entre E et E + AE. En faisant varier E nous avons pl 
calibrer la déflection verticale de l’oscillographe de façon précise pou 
les impulsions à étudier. 


6) Pouvoir de résolution. — Nous allons maintenant considérer les 
facteurs affectant la résolution en énergie. 

Les facteurs déterminant la résolution sont les mêmes pour le détet 
teur de particules lourdes et le détecteur de rayons gamma. 

Les facteurs déterminant la résolution sont : 


1) des facteurs dus au cristal et provenant des variations statistique 
du nombre de photons produits lors de la conversion de l'énergie et 
lumière ; 

2) des facteurs dus au photomultiplicateur. Ce sont les fluctuation: 
statistiques du nombre de photoélectrons éjectés à la photocathode pa 
la conversion de la lumière en photoélectrons produits par la multipli 
cation secondaire sur les dynodes ; 

3) des différences locales de sensibilité de la photocathode et de k 
première dynode, des différences locales de production de lumière dam: 
le cristal et des différences de transmission de lumière par le cristal 
Une grande partie de la perte de résolution est due au mécanisme dk 
conversion d'énergie dans le cristal et non au photomultiplicateur (20) 


L'énergie absorbée par le cristal est convertie en énergie lumineus 
avec un rendement d'environ 8 p. 100 pour un cristal de Nal(Fl), & 
donnant des photons dont l'énergie moyenne est d'environ 2,6 eV. Seu 
lement 10 p. 100 des photons frappant la photocathode produisent de 
électrons qui sont multipliés par les étages suivants. | 

La largeur relative du pic photoélectrique à mi-hauteur détermine 
résolution d'énergie d’un spectromètre à scintillation. Cette résoluti® 
peut être exprimée approximativement selon la formule suivante ( 
(Rüetjens (40), Bernstein, Bell (26)) : à 


CES 


où : E— largeur totale du pic photoélectrique à mi-hauteur ; 
E — énergie du pic photoéléctrique. 
À est déterminé par les facteurs mentionnés sous (3) plus haut. 
B est déterminé par les facteurs mentionnés sous (1) et (2). 


(‘) Les considérations qui suivent, relatives à la spectrographie Y 
très voisines de celles déjà vues (p. 750) relatives aux particules lourdes 


” 
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4 
À Une partie du facteur B est due au photomultiplicateur mais la plus 
pu partie est due au cristal ainsi que le montrent les mesures de 
Bell. Cet élargissement de la résolution due au cristal est plus grand 
que l'élargissement produit par la fluctuation statistique du nombre de 
photons dans le cristal. 


1 La pente de la courbe dépend pour un même cristal de la sensibilité 
de la photocathode du multiplicateur utilisé, 


r) Temps de résolution des circuits à coïncidences. — Les facteurs 
affectant le temps de résolution de l’ensemble des appareils sont princi- 
balement dus aux cristaux employés. Après l'excitation quasi instan- 
née, par une particule ou un rayon gamma, le cristal émet la lumière 
wivant une loi de décroissance exponentielle. 

La période est de 2,5.10—7 sec pour le NalTl) et quatre fois plus 
ongue pour le KI(TI). Connaissant la période du scintillant et le rende- 
ent photoélectrique de la photocathode, on peut calculer (Post et 
chiff (39)) le temps, variable d’un événement à un autre, qui s'écoule 
moyenne entre le passage de la particule et l'émission du premier 
lotoélectron. La fluctuation sur ce temps détermine la limite de la 
solution qu’on peut atteindre. Cette limite est fonction de l’énergie 
la particule incidente et du rendement de coïncidence que l’on veut 
enir. 
… Les photoélectrons émis sont multipliés par 10 étages de multiplica- 
ün secondaire. Suivant le trajet parcouru par les électrons, le temps 
‘arrivée des impulsions de sortie du photomultiplicateur est soumis à 
le légères fluctuations. Cette fluctuation du temps de transit dans le 
tiplicateur est de quelques 10° sec pour les photomultiplica- 
urs RCA 6 342 ; elle est donc négligeable avec un détecteur employant 
cristaux de Nal(T1). 

æ délai moyen pour l'apparition du premier photoélectron est : 


t—(5R)(: + à) 


1 R est le nombre de photoélectrons émis durant l'impulsion et où = 
t la vie moyenne d'émission de lumière du cristal. L’absorption d’une 
srgie de 100 keV par un cristal de Nal(Tl) donne lieu par exemple 
une certaine photocathode à l'émission d'environ 230 photoélec- 
ns. Dans ces conditions { — 1 X 10° sec. Pour avoir une probabilité 
99 p. 100 d'observer le premier photoélectron, nous devons attendre 
temps qui est d'environ 34 après le passage de la particule. 

Un système de coïncidence parfait par ailleurs, ayant un temps de 
solution 27 — 6 aurait alors une efficacité de 90 p. 100. 

Nous voyons donc que pour obtenir un bon temps de résolution, il 
essentiel que le circuit à coïncidence réponde à la partie de l’impul- 
n correspondant initialement à deux ou trois photoélectrons. 
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Pour le détecteur des particules lourdes nous employons un crisla 
de KI(TI). Les particules que nous détectons ont toujours une énergu 
de quelques MeV de sorte que malgré le temps de décroissance quatr( 
fois plus long et un rendement lumineux inférieur, le délai moyer 
d'apparition du premier photoélectron est plus court que pour le crista 
de Nal(Tl) détectant les rayons gamma, si la réponse à coïncidentt 
s'étend jusqu'aux rayons gamma de faible énergie. 

8) Circuit à coïncidence. — Le circuit à coïncidence que nou 
employons est un circuit du type Garwin (15). Ce circuit nécessite de 
impulsions de 3 V sur les grilles des tubes 6 J 6. Le gain des photo 
multiplicateurs 6 342 n'est pas suffisant pour produire des impulsion: 
de 3 V à partir des deux ou trois premiers photoélectrons. Pour cett 
raison nous avons utilisé des amplificateurs à large bande passant 
entre le photomultiplicateur et le circuit à coïncidence. 

Les amplificateurs utilisés sont de deux sortes : 


1) des amplificateurs distribués du type Hewlett-Packard d’un gaï 
de 20 dB et d’une bande passante de 50 kc-200 Mc : 

2) des amplificateurs utilisant des lampes à émission secondaire, su 
lesquels nous allons revenir plus loin. 


Les impulsions sortant de ces amplificateurs sont ensuite transmise 
au circuit à coïncidence par des câbles terminés du côté des amplifica 
teurs sur leur impédance caractéristique. Différentes longueurs d 
câbles permettent d'introduire des délais variables et de mesurer | 
temps de résolution. 

Les impulsions, passées par le câble, sont ensuite raccourcies par de 
tronçons de câble court-circuité avant d'attaquer le circuit à coïnci 
dence. Nous avons utilisé des câbles de court-circuit de 4o cm à 2 m 
Les impulsions sortant du circuit à coïncidence sont allongées a 
moyen d’une diode et sont amplifiées par un amplificateur ayant ü 
gain de 1000 et une bande passante de 1 Mec. Cet amplificateur es 
suivi d’un étage de puissance, qui attaque un discriminateur à diodl 
polarisée suivi d’un univibrateur donnant des signaux trapézoïdaù 
de 1 sec à la base. Ces signaux sont comptés sur une échelle et N | 
utilisés pour déclencher le balayage d’un oscillographe 303 AH Dumor 
ou Tektronix 545 servant à enregistrer les impulsions du canal latére 
gamma, | 


9) Amplificateurs à grande bande passante. — Ces amplificateurs soi 
destinés à amplifier les signaux sortant du photomultiplicateur 
façon suffisante pour que les premiers photoélectrons déclenchent 
circuit à coïncidence. 

I faut que ces amplificateurs aient une bande passante leur perme 
tant d’amplifier des signaux avec un temps de montée de 3.10-—° se 
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Les amplificateurs que nous avons construits en nous servant de lam- 
pes EFP 60 permettent d'obtenir ce temps de montée avec un gain de 
Lo pour 4 étages en cascade. Ceci se compare favorablement aux ampli- 
ficateurs Hewlett-Packard qui n’ont qu'un gain de 10 en utilisant 
12 lampes 6 AK 5. La bande passante des amplificateurs Hewlett-Pac- 
kard permet une amplification des signaux avec un temps de montée 
de 1,5.10—° sec; mais les cristaux de Nal(fl) n'exigent pas un temps 
aussi court. 

Nous avons adapté l'entrée et la sortie de ces amplificateurs sur 200 
où 3ou ohms suivant l'impédance des câbles que nous utilisons. La 
constante de temps du circuit grille d'entrée est réglée à 3.10—° sec de 
sorte que l’amplificateur suit l'impulsion de courant reçue du photo- 
multiplicateur. En amplifiant l'impulsion de courant du signal, nous 
amplifions surtout la partie du signal qui nous intéresse et nous évi- 
tons une saturation trop forte de l’amplificateur par la partie du signal 
qui n’est pas utilisée pour la coïncidence. Le schéma de cet amplifica- 
teur est donné figure 21. Un quatrième étage semblable aux autres 
Wa pas été inclus dans la figure. La haute tension variable permet le 
réglage du gain. 


EPF6O EPF 60 EPF 60 


Fig. 21. 


Schéma de l’amplificateur à grande bande passante 
à lampes à émission secondaire. 


“L'amplificateur sature à 10 V et le signal atteint L niveau de 
Sâturation après un temps de montée inférieur à 5.10 sec et reste 
plat à partir de ce moment pour se terminer par une parte exponen- 
tielle décroissante. 

” Le même signal, mais d'amplitude légèrement plus faible et de pola- 
rité opposée sort sur la dynode du dernier étage. Ce signal, exactement 

V4 


ÿ 
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LA 
calibré et de durée suffisante, permet de compter le nombre d impul- 
sions que nous avons dans chaque canal, sans atténuer le signal atta- 


quant la coïncidence. arr 
Après raccourcissement par un câble court-circuité le signal a Ja 


forme suivante (fig. 22). 


Forme du signal attaquant les grilles de la lampe 646 
du circuit à coïncidence. 


Cette figure montre les points suivants : . 

1) Tous les signaux sont limités et à une hauteur uniforme. Aucun 
signal n’est visible entre la hauteur maximum et la ligne de base. 

2) La durée de la partie négative du signal est exactement déterminée et 
toujours la même. Ceci permet d’obtenir des temps de résolution plus 
courts que la durée du signal. 


La largeur du signal est exactement connue par la longueur du 
câble court-circuit. Elle est de 2,7.10-° sec avec un câble de 50 cm. 

Les retards sont réalisés au moyen de câbles ou de lignes bifilaires 
pour lesquels la vitesse de propagation du signal est connue. 

Nous avons utilisé des lignes bifilaires d’une impédance 300 ohms. 
Les retards sont obtenus en intercalant des longueurs de 50 cm-5 m 
dans l’un des canaux conduisant le signal rapide. Une même longueur 
intercalée dans l’autre canal, permet alors de vérifier que les anciennes 
conditions de comptage sont rétablies et que l’atténuation des lignes 
est négligeable. Les avantages de ces lignes sur les câbles coaxiaux 
couramment utilisés, sont les suivants : 

Elles ont une impédance plus élevée que les câbles coaxiaux et per 
mettent ainsi d'obtenir un gain plus grand de l’amplificateur qui le 
attaque. Elles sont très robustes comparées aux câbles coaxiaux d 
200 ohms qui ont un fil central de quelques dixièmes de millimètre 
Elles se terminent sur un socle à 4 broches qui ne donne pas de maü. 
vais contacts et qui permet un changement rapide des retards, contrai 
rement aux lignes coaxiales qui sont vissées et qui font souvent d 
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mauvais contacts. Ces lignes permettent de faire varier les retards entre 
Ho 10 " et 3.10 sec. 

Pour pouvoir faire des mesures plus précises nous avons utilisé des 
Hgnes coaxiales fendues, permettant de faire varier les retards de façon 
continue entre o et 1,3.10—% sec. Les amplificateurs attaquant ces 
lignes sont montés directement sur celles-ci, évitant ainsi tous les 
ennuis dus aux raccords et aux fiches. Un premier modèle a été utilisé 
avec un circuit de Bell, Graham et Petch (40) (fig. 23) et un deuxième 
modèle, avec un circuit dérivé d’un circuit du type Garwin et dont le 
schéma est donné (fig. 24). 


4EPF 60 


Fig. 23. Fig. 24. 
Fig. 23. 


Circuit à coïncidence du type Bell, Graham et Petch. 
détail des contacts sur la ligne et du raccord sur le câble coaxial. 
Fig. 24. 


Schéma du circuit à coïncidence du type Garwin 
à deux lignes fendues. 
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Dans les deux cas, le signal de coïncidence est pris sur le conducteur 
central et à l’intérieur du conducteur externe, au moyen d'un chariot 
se déplaçant sur la ligne, avec le circuit à coïncidence et les câbles 
court-circuit. | | 

L'avantage de cette méthode est de pouvoir déterminer rapidement 
la résolution obtenue et de pouvoir mesurer des temps courts pour 
l'étude des vies moyennes. Tous ces circuits ont été développés am 
laboratoire. 

Avec le circuit du type Garwin nous avons obtenu à la sortie du tube 
de coïncidence un rapport de hauteur entre les impulsions de coïnci- 
dence les plus élevées et les impulsions isolées de chaque canal allant 
de 100-1 000, suivant l’amplification des amplificateurs à large bande. 

Dans ces conditions il est facile d’obtenir une bonne efficacité de 
coïncidence jusqu'aux énergies les plus faibles sans risquer de compte 
des impulsions isolées. 

Ce rapport est beaucoup moins favorable pour le circuit de Bell. 
Graham et Petsch. 

Les impulsions des deux photomultiplicateurs entrent par les câbles 
coaxiaux E, et E:. Le raccord du câble coaxial sur la ligne fendue es 
fait au moyen de la pièce C qui permet de joindre les deux câble: 
coaxiaux de diamètres différents sans rupture d’impédance; la pièce 
conique intermédiaire gardant un rapport de diamètres constant du 
conducteur intérieur et extérieur. La construction de la ligne est faite 
de sorte que tous les raccords de conducteurs se font sur la surfac 
extérieure du conducteur interne (A) et sur la surface interne du 
conducteur externe (B). 

La longueur totale de la ligne est de 200 cm et une réglette métallz 
que graduée parallèle à la ligne, permet de mesurer avec précision | 
position du chariot et de déterminer les retards introduits dans l’un @t 
l’autre des canaux. Les deux positions extrêmes du chariot correspon 
dent à une variation de délai de 1,33.10—% sec. La variation totale cor 
respond au double de la longueur de la ligne parce que le délai retran 
ché d’un côté est introduit de l’autre côté. Les contacts sur la ligne son 
sortis en 1 et 2. Cette pièce (ch) porte également le circuit à coïnei 
dence et le câble court-circuité. En déplaçant le chariot cA sur la lign 
(fendue sur toute sa longueur pour laisser passer les contacts) on pet 
faire varier le retard de l’un des canaux par rapport à l’autre. 

Nous avons choisi pour les lignes (L) une impédance de 200 ohms 
L'impédance du câble court-circuit est de 100 ohms. 

Les signaux venant de l’amplificateur 4 EFP 60 entrent directemer 
dans la ligne et des raccords spéciaux ne sont pas nécessaires pare 
que la sortie de l’amplificateur attaque la ligne sans câble intermé 
diaire. 

Le signal se divise en quatre parties au point de raccord sur | 
ligne L du câble court-circuit et de la grille de la lampe 6 J 6, 
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1) Une partie du signal continue sa propagation le long de la ligne L 
test absorbée sans réflexion par l'impédance caractéristique de 200 ohms 
pui la termine. 


-2) Une autre partie est réfléchie en sens inverse le long de L et 
bsorbée également sans réflexion à l’autre extrémité de la ligne par 
impédance caractéristique. 

3) Une partie de l'impulsion atteint la grille de la lampe 6 J 6. 

4) Finalement une partie du signal se propage le long du court-cir- 

uit C, est réfléchie avec changement de signe et revient sur la grille 
e la 6 J 6 (cette grille est connectée à l'endroit même du raccord, 
iais pour la commodité du dessin, elle a été figurée un peu plus 
oin). 
“Quand le signal venant du câble court-circuit de 100 ohms revient à 
endroit du raccord, il « voit » deux câbles de 200 ohms en parallèle. 
& câble court-circuit est donc exactement adapté à une impédance de 
00 ohms et le signal ne subit pas de réflexions ultérieures. 


Ce signal se partage entre la grille de la 6 J 6 et les deux câbles de 
60 ohms terminés en M,M, et CC. La pièce rectangulaire en celloron 
oulisse sur les deux tubes de cuivre formant la ligne fendue. Cette 
ièce porte également le circuit à coïncidence et les câbles court-cir- 
uités. 

La figure suivante montre la courbe de résolution obtenue avec le 
cuits à coïncidence (fig. 25). 

Nous avons utilisé des cristaux de Nal(T1), de 1” 1/2 X 1°” 1/2 et des 
hotomultiplicateurs 6342 R. C. A. suivis de deux amplificateurs 
lewlett-Packard et une source 5°Co. 


“Cette courbe a été prise à l'aide de la ligne fendue. Le temps de 
ésolution est 3,3 X 10° sec et la pente est de 10 X 1071! sec. 


“Après avoir sélectionné par la coïcidence rapide les deux rayons en 
incidence, nous pouvons séparer les rayons de différentes énergies à 
aide d’un circuit à coïncidence lent-rapide. Le circuit a été utilisé pour 
| première fois par Bell (4) et fonctionne ds la façon suivante : 


Les coïncidences rapides sont les coïncidences entre les rayonnements 
énergie non sélectionnés. La sélection d'amplitude des signaux ne 
sut pas être faite sur les canaux de la coïncidence rapide, sans intro- 
ire une détérioration du temps de résolution. Pour cette raison un 
gnal proportionnel à la perte d'énergie du rayonnement dans le cris- 
Lest pris sur une dynode de photomultiplicateur. Après amplification 
tr des amplificateurs linéaires du type AlC, les impulsions sont sélec- 
nnées par un sélecteur à bande et seuls les signaux correspondant à 
} certain intervalle d'énergie, donnent lieu à une impulsion standard 
sortie. Cette impulsion, ainsi que celle de l’autre canal et celle de la 


LÉ 
"A 


L' 
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coïncidence double rapide, sont détectées dans un circuit de coïncidence 
triple, d’un temps de résolution de r wsec. A la sortie de ce circuit 0 
n’enregistre donc que les événements dont l'énergie est comprise dan 
un certain intervalle d'énergie et qui coïncident dans un intervalle d 


temps de 3. 10m SC. 


Pente: 1107? sec. 


21-67-10" sec. 


Fig. 25. 


4 , . . . \ se . 
Courbe de résolution du circuit à coïncidence du type Bell 
] 
Graham et Petch. 


La figure 26 montre l’ensemble des circuits. 
; Les impulsions de la coïncidence triple permettent de déclene 
enregistrement photographique de la distribution d'énergie des 6 
nements ainsi sélectionnés. 


dd 
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deutons incidents 


cible néon gazeuse 
KI (TU) mince 


Coiïncidence 
4 lin. 212610 ° sec. 


Le 22 


RARE 


AE 
& 


Coincidence 


2U= 10 sec. 


Echelle 


Durnont 


303 /H4 *R 
Delay PAL: 


4 où Fig. 26. | 


2 Schéma du circuit à coïncidence triple. 
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“qu’il a été employé dans l'expérience concernant la réaction ?°Ne (dp) 


ANex (y) 21Ne. | FE 


4 TROISIÈME PARTIE (Er 
…… Partie expérimentale et discussion des résultats. 
Vous avons étudié, utilisant les appareils décrits dans le chapitre pré- 
lent, les réactions *Ne (d, p) ?'Ne* (y) *'Ne, °F (d, a) ‘10% (y) ‘O'et 
Mg (d, p) Mg* (y) Mg. 
“Annales de Physique, 1958. 5o ; 
1 Le 


Y 
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Avant de déterminer les rayonnements gamma associés à la réa 
tion *Ne (d, p}, nous avons étudié les groupes de protons de cet 
réaction. 


1) Fonction d’excitation de la réaction ?Ne (d, p) *'Ne et état d’excit 
tion du Na. — Dans une première partie de ce travail, nous ava 
étudié la fonction d’excitation des groupes de protons de la réacti 
2Ne (d, p) *’Ne*, aboutissant aux quatre premiers niveaux du 21N 
Nous pensons ainsi avoir pu mettre en évidence l'excitation du *?Na: 

Différents auteurs ont étudié cette réaction ({) soit pour déterminer 
bilan d'énergie, soit pour déterminer les niveaux d’excitation du ?!N 

Nous avons repris cette étude à l’aide d’une cible de néon gazeux 


d’un compteur proportionnel. 


La cible contient du néon spectroscopiquement pur formé par 
mélange naturel des différents isotopes : 90,51 p. 100 de ?N 
0,28 p. 100 de **Ne et 9,21 p. 100 de ??Ne. Une jauge McLeod etn 
manomètre à mercure permettent de mesurer le vide obtenu avant 
remplissage et la pression du néon dans la cible (fig. 2). | 

La cible est constituée par un tube mince en aluminium de 3 cm 
long, fermé à la partie inférieure par une fenêtre de quartz, servanl 


‘ arrêter le faisceau et permettant de le centrer. 


La feuille d'entrée du faisceau est une feuille de nickel d' une épa 
seur correspondant à environ 80 keV. Le straggling d'énergie des de 
tons dans la feuille est << 6 keV (Marsden (33)). 

Cette feuille a été obtenue par dépôt électrolytique du nickel sur & 
lame d’acier inoxydable. Elle est très résistante, se détache facilem@ 
peut être déposée en n'importe quelle épaisseur et supporte un faisce 
permanent de plusieurs HA. Son épaisseur a été déterminée par pest 

Les protons de la réaction sont détectés à 90° par rapport au faisce 
de deutons incidents, à travers une fenêtre d'aluminium d’un diamë 
de 3 mm et d’une épaisseur de 1,52 mg/cm°. 

En face de la fenêtre et à 1 cm de celle-ci, se trouve un we 
proportionnel. 


La haute tension appliquée à ce compteur est ajustée de manièt 
avoir un facteur de multiplication d’environ 15. : 
Le gain de l'amplificateur linéaire et le seuil de discrimination St 
driités de façon à ne compter que des protons en fin de parcours. 
Des absorbants en aluminium peuvent être intercalés entre la ci 
et le compteur proportionnel, permettant de détecter les différe 
groupes en fin de parcours. 4 
La pression du mélange argon-alcool du compteur est de 9 em, et 
à 

(}} On se reportera utilement à la bibliographie donnée par A jzenbe 


Lauritsen (2). 


plié LT 
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mêtre d'entrée du compteur est une feuille de mica équivalente à 
7 cm d'air. 

L'énergie des deutons varie entre 800 et 1 150 keV à l'endroit où sont 
roduits les protons de la réaction détectée. La pression du néon est 
justée pour que la perte d'énergie des deutons dans la partie utile de 
bcible soit de 13 keV. 

Il est indispensable, à cause de cette faible épaisseur de la cible que 
Mfaisceau et le détecteur proton soient centrés par rapport à celle-ci de 
ijon que le détecteur ne voie que le néon à l'exclusion d’autres parties 
& la cible frappées également par le faisceau et donnant des protons 
arasites se superposant à ceux du néon. 

Le tube supportant la cible forme cage de Faraday : la mesure du 
jurant cible est faite par un condensateur de 2 uF bien isolé, déchargé 


la fin de chaque mesure dans un galvanomètre balistique. Le cou- 


int cible est de 1 A. Toutes les mesures qui suivent ont été rappor- 
es à un même nombre de deutons incidents. 
“Pour mesurer la courbe d’excitation nous avons opéré comme suit : 
Nous avons étudié la courbe d’excitation pour les différents groupes 
protons, correspondant au premier, au deuxième et au troisième état 
Kcité respectivement. 
“Pour mesurer la fonction d’excitation nous avons opéré de la façon 
divante : 
Pour une énergie fixe des deutons incidents nous avons pris la 
irbe d'absorption des différents groupes de protons de la réaction *°Ne 
; p) avec des absorbants variant entre 2 et 50 mg/cm?° (fig. 27). 
En répétant les mesures d'absorption à différentes énergies de deu- 
ns incidents nous avons constaté une variation d'intensité des diffé- 
nts groupes de protons (fig. 28). 
Nous avons examiné ensuite chaque groupe de protons séparément 
“faisant varier l’énergie des deutons incidents. Pour tenir compte de 
variation de parcours due à la variation d’énergie, nous avons déter- 
é pour chaque énergie de deutons incidents le maximum de comp- 
e du compteur proportionnel en faisant varier les absorbants autour 
a valeur correspondant au groupe de protons détecté. 
a variation d'énergie des protons en fonction de l’énergie des deu- 
s incidents est donnée par la formule suivante : 

E, (90°) = (m3Q + (mn — Ma)Ea)/(Ma + Ma) 
— noyau cible ; 
— noyau final ; 
ma — particule incidente ; 
bb — particule produite ; 
B,— énergie des protons ; 
E, — énergie des deutons ; 
() — bilan d'énergie de la réaction ; 
M, — masse de la particule a, etc. 
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T. A titre d'exemple deux de ces courbes sont portées en pointillé sur} 
figure 29. La courbe passant par les maxima ainsi déterminés, reprt 
sente la courbe donnant la fonction d’excitation de ce groupe. 
e Nous avons étudié ainsi les quatre groupes de protons conduisant a 
fondamental, premier, deuxième et troisième niveaux excités du ?:N 
Les figures 29, 30 et 31 représentent les fonctions d’excitation pot 

ces différents groupes. 
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ù La figure 29 représente la fonction d’excitation du groupe de protoi 
allant partiellement au niveau fondamental et principalement au Pr 
 mier niveau excité pris ensemble. L'énergie de ces groupes est tn 
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Énergie des deutons inci- 
a dents : 1,16 MeV. 
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si voisine pour qu'ils soient facilement séparables. Mais le groupe 


nr protons allant au niveau fondamental a une intensité plus faible que 
: groupe allant au premier niveau excité de sorte que la figure 29 rep 

sente principalement la fonction d’excitation de ce dernier groupe 
protons. à 
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Fig. 29. 
Courbe de résonance de la réaction Ne (d, p) 21Ne. 


de protons conduisant au niveau fondamental et au prémie niveau 
dx Ne. | re 
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PR: PO N Fig 40. 
‘ Courbe de résonance de la réaction ?°Ne (dp) ?Ne. 
tons conduisant au edxiene niveau excité du 21Ne. 
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Fig. 31. € 

Courbe de résonance de la réaction Ne (dp) ?!Ne. À 


Groupe de protons conduisant au troisième niveau excité du ?{Ne. 


"12 


5) Interprétation des résultats. — La fonction d’excitation du re 
groupe de protons passe par un maximum à E4— 0,89 MeV (!). Nô 
pouvons interpréter ce résultat par l’existence d’un état excité ou. d' 
ensemble d'états excités voisins du noyau composé ??Na. ‘f 

Avant de pouvoir calculer la position du ou des niveaux excit 
du ??Na, il faut tenir compte de la variation de la probabilité de pén 
_ tration de la barrière de Coulomb de ?(Ne en fonction de l’énergie @ 
deutons incidents. Cette variation de la probabilité de pénétration pt 
voque un déplacement des maxima obtenus expérimentalement verss 
hautes énergies. 

D'après Blatt-Weisskopf (5) et Valks (43), la pénétration de la 1 
- rière par une particule de moment orbital / est donnée par la for 1 

suivante : Ê 


| 


(1) L'échelle d'énergie de la machine a été calibrée au moyen des r 
. nances des réactions *Li (py) et ®F (pa) 10 (rayons y et paires). 
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Aÿ = FR) + G'(R) 


Lk et K les nombres d'ondes de la particule incidente à l'extérieur et 
Vintérieur du noyau bombardé. Pour K nous prenons la valeur indi- 
üée par Blatt et Weisskopf (5), soit 1.101 cm, 

Les fonctions F, et G, sont les fonctions de Coulomb régulières et 
ngulières satisfaisant l'équation différentielle dérivée de l'équation du 


ouvement pour une particule de moment angulaire orbital / dans le. 


amp coulombien du noyau cible. F, est solution de l’équation : 


54 &F} UE) 
£ dé + [1 — 2e — po ]F=o 
41 


. à : : l ne 
ha la forme asymptotique F,+ sin (9 — . — nln2p + o),G, satisfait 


a même équation différentielle que F, et a la forme asymptotique 


E, {x 
ro cos (p— = — nÜn2p + oi). 


Ta", 


z n—ZZL'ejv v— vitesse relative des particules, 

F. pe—Kr r — distance entre les deux particules, 

— arg I(L+i+in) L—moment angulaire T— fonction gamma. 
a 

#. 


Les valeurs de F,et de G, peuvent être déterminées d’après les tables 
é Bloch et al. (6). 


“A partir des valeurs de F, et de G, ainsi déterminées on peut calculer , 


, 


Évariation de la pénétration de la barrière en fonction de l'énergie du 
euton incident. Cette variation de la pénétration de la barrière sert à 
rriger la section efficace relative. Après correction le maximum de la 
surbe (5, — section efficace corrigée) est déplacé vers les basses énergies 
gée. 

Ma figure 32 montre la variation de A5, A; et A: dans le domaine 


Fig. 32. 


piation des coefficients 
1, Art et Aj'enfonc- 
on de l'énergie des 
sutons incidents. 


är rapport à la position du maximum de la section efficace non cor- 
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g 


ps d'énergie qui nous intéresse. Des valeurs plus élevées de / n’ont pas 6 
prises en considération parce que la valeur absolue de la section effica 
est trop petite pour donner une contribution appréciable. 

La figure 32 montre que dans le domaine d’énergie considéré 1c1 I 
courbes A5, A1 et A: peuvent être considérées comme égales ent 
elles à un facteur constant près, indépendant de l’énergié. L’érreur qn 
l’on fait en considérant ces courbes comme proportionnelles entre ell 
est négligeable dans le cas qui nous intéresse. Si donc nous ne conk 
:  dérons que la section efficace relative, la fonction représentant sa vari 
; tion avec l'énergie sera la même pour /—o, 1 et 2 dans le domaï 
AA d'énergie considéré. 
ER L'énergie corrigée de la résonance sera également la même pa 
l— 0, 1 et 2. Cependant la section efficace absolue sera très différen 
pour les différentes valeurs de /. Cette dernière ne nous intéresse“ 
qu’en tant qu’elle limite les valeurs de / que l’on a à considérer. 

La forme de la courbe et la position du maximum sont très peu s@ 
"x : sibles au rayon nucléaire choisi et l’incertitude de l’énergie de la rés 
nance provenant de l'incertitude de la valeur exacte de r est négl 
geable. | : 


D. 


EC Fig. 33. 


Ur Variation de la section efficace relative 
ré fus . en fonction de l'énergie des deutons incidents: 


Rd oe riche OUR et EM 7 ELEC de 


no _ L'énergie de résonance corrigée par le facteur de pénétration 
0,87 MeV. D'après les masses des noyaux 2Ne et 2?Na (Ajzenberg 


sus are 
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Endt (12} Wapstra (44)) nous avons calculé l’é énergie du niveau excité 
du “Na. Ce niveau se situe à 12,07 MeV. | 


x 


CCS 


4 2N3 
Fig. 34. 
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Schéma du noyau Na et de la réaction ?°Ne (d, p) 2!Ne. 


3) Discussion des résultats obtenus. — Quand on bombarde du néon 
(vec des deutons, d’autres réactions sont produites en dehors de la 
4 20Ne (dp) *'Ne. Ces réactions donnent des particules lourdes 

argées qui peuvent être détectées par le compteur proportionnel. Ce 
ont : 


= 


À 1) Ne (da) ‘°F. Cette réaction produit des particules alpha d’un 

jarcours inférieur à 4 mg/cm? et aucun de ces groupes de particules 

Üpha n’est détecté dans les conditions de l'expérience. 

2) 21Ne (d, p) *?Ne. Le ?‘Ne ne forme que 0,28 p. 100 du mélange 

iaturel. Ces groupes de protons correspondent à une intensité très fai- 
, négligeable dans les conditions de l’expérience. 

5 3) 2Ne (d, p) °?Ne. Le groupe de protons allant au niveau fonda- 
ntal de . se superpose au groupe de protons allant au niveau à 
73 MeV du ?!Ne. Les protons allant au premier niveau excité de ?3Ne, 
superposent aux protons allant au niveau à 2,83 MeV du Ne. Le 
e forme 9,21 p. 100 du mélange naturel ; une faible contribution 

ù à cet isotope est donc présente parmi les groupes de protons condui- 


it au niveau de 1,7 MeV et 2,8 MeV du ?!Ne. 


suivant (fig. 34) montrant la position des niveaux d'énergie du ??Na.m 
| Après l'étude de la fonction d’excitation de la réaction Ne (d, P), nou 

* avons étudié les transitions gamma du noyau résiduel ?*Ne. Cette étud 
| gazeuse qui nous a servi à l’étude de la fonction d’excitation des P 


un cristal de Nal(Tl). 


ét À nt. doll 
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La cible gazeuse que nous avons utilisée ne permettait pas la mesur 
de la distribution angulaire des différents groupes de protons. Li 
variation rapide de la section efficace différentielle à go° pourrait er 
principe être produite par une variation rapide des coefficients de dis 
tribution angulaire des protons. Ce cas est cependant très improbable 

Le passage de la réaction ?°Ne (d, p) par un noyau composé, n’es 
pas le seul processus possible. D'autres modes de réaction peuven 
intervenir qui ne sont pas décrits par le processus ordinaire de forma 
tion du noyau composé. Ceci est dû aux faits suivants : 


1) Le deuton est une structure très faiblement liée. Cette énergie di 
exe 23 , PES : 
liaison est de = MeV par nucléon, comparée à environ 8 MeV pa 


nucléon en moyenne pour d’autres noyaux. Quand le deuton passe at 
voisinage d’un noyau il est polarisé par le champ électrique de celui-€ 
et le centre de masse et le centre de charge ne coïncident pas. Le neu 
iron peut alors être capté par le noyau sans que le proton y pénètre. 


Nous devons donc considérer les processus suivants : 


1) La réaction procède sans la formation d’un noyau composé par lk 
stripping du deuton et dans ce cas, en général, la section efficace nk 
montre pas de résonance. 

2) Le deuton incident est absorbé par le noyau cible pour former 
noyau composé ??Na. Ce noyau se décompose ensuite par émission d’ur 
proton ou d’autres particules. Dans le cas de la formation d’un noyat 
composé on peut s'attendre à une augmentation de la section efficace 
de la réaction, au moment où le deuton incident a l’énergie nécessaire 
pour atteindre l’un des niveaux excités du noyau composé résultant. 


: Nous interprétons les résonances trouvées par l'existence d'état: 
d’excitation du noyau composé ??Na. : 

Les résonances que nous observons sont les plus prononcées pour 
les groupes de protons allant aux deux niveaux les plus bas du ?:Ne 


Tenant compte des corrections calculées nous proposons le schémi: 
»| 


| 
4) Etude des transitions gamma de la réaction *°Ne (d, p) ?!Ne. | 


a été faite à une énergie de bombardement de 1,05 MeV. A notre col 
naissance aucune de ces transitions gamma n'avait été déterminée j ï 
qu’à présent. } 

Pour cette étude nous avons utilisé le même dispositif de cibl 


tons de cette réaction. La détection des groupes de protons étant f 
au moÿen d’un cristal de KI(TI) et la détection des rayons gamma P 
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partie. L'ensemble des circuits a été mis au point à l’aide des coïnci- 
lences alpha-gamma de la transition AcC— AcC/’ avec une source 
PAcC déposée électriquement sur un support mince. Cette source donne 
les rayons gamma de basse énergie (0,350 MeV) et des rayons alpha 
le parcours relativement faible. La mise au point à l’aide de cette 
pre garantit une bonne détection des coïncidences protons-gamma 
u néon. 
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2 Disposition des détecteurs de protons et de rayons gamma. 

EE : . 

tte figure montre également la disposition des absorbants (A) et du 
“diaphragme (4) du détecteur des protons. Le diaphragme sert à délimi- 


2 ! 


ter comme cible une étroite région dans le gaz néon. 
#” 


En effet, le rayon gamma d'énergie la plus faible qui peut exister 
ans les transitions entre les quatre premiers niveaux du ?Ne est de. 
50 keV et le proton d'énergie la plus faible est un proton de 3,7 MeV. 
ors de la mise au point du circuit il faut s'assurer que ces rayonne- 
nts déclenchent bien la coïncidence. 

La source d’AcC était située à une distance dans l’air telle du détec- 
ur de particules lourdes, que l'énergie résiduelle des particules alpha 
ans le cristal était inférieure à 3,5 MeV. Ces particules alpha sont en 
incidence avec des rayons gamma de 350 keV ; on se trouve donc 
ns des conditions telles que les coïncidences relatives à la réaction 
Fe (d, p) ?'Ne sont bien détectées. 


4 L 


- Les cristaux et les circuits associés sont ceux décrits dans la deuxième 
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Le temps de résolution mesuré par la méthode des coïncidence 
retardées est, dans ces conditions, r —(3,0 +0,3) 10-° sec. En utilisan 
les coïncidences protons-gamma de la réaction nous obtenons le temp 
de résolution : r— (3,2 + 0,3)r0—° sec. 

Le diamètre du diaphragme supportant la feuille de nickel ferman 
la cible gazeuse est de 3 mm. Afin de pouvoir centrer le faisceau sur L 
milieu de la feuille, le diamètre du faisceau a été réduit.à 1 mm 
l'intensité utilisée est de 1 wA sur la cible. Les diaphragmes et un col 
limateur, situés à 150 cm et à 100 cm de la cible, ont servi à limiter 
faisceau de la machine à ce diamètre. Le courant sur les diaphragme 
est dans ces conditions de 50 wA environ et donne lieu à un rayonne 
ment gamma intense. Ce rayonnement gamma empêche la mesure de 
transitions gamma du néon par la méthode spectroscopique directe 
Pour cette raison nous avons utilisé la méthode de coïncidence pot 
sélectionner les rayons gamma du ?Ne. Ÿ 

Une partie des rayons gamma provenant des diaphragmes son 


. détectés par le compteur gamma en donnant lieu à la sortie de ce pho 


tomultiplicateur à des impulsions ne se distinguant pas des rayon 
gamma du néon que nous voulons détecter. Une partie de ces rayon 
gamma sont aussi détectés par le compteur proton et donnent lieu, 
des impulsions comparables aux impulsions du bruit de fond (enviro 
°0 fois plus petites que les impulsions produites par les protons) 
L'amplificateur à large bande qui suit le photomultiplicateur amplif 
toutes ces impulsions jusqu’à une hauteur uniforme indistinctemen 
de leur hauteur initiale. Ces impulsions donnent lieu à des coïncide 
ces que nous avons éliminées par la méthode des coïncidences triple 


en ne prenant que les coïncidences dues aux grandes impulsions c@ 


respondant à des protons. Les rayons gamma ainsi sélectionnés son 
ceux dus à la réaction ?°Ne (d, p) ?!Ne. j, 2 

Le signal proportionnel servant à la coïncidence triple, est dérivé” 
la cinquième dynode de chaque photomultiplicateur. Ce signal és 


_ amplifié par un amplificateur linéaire suivi d’un sélecteur à un cana 


Une coïncidence triple lente, d’un temps de résolution de 1.10—$ sé 
de ces signaux avec le signal de la coïncidence rapide, déclenched 
balayage horizontal d’un oscillographe 303 AH Dumont, dont l’amplh 


ficateur vertical reçoit les impulsions du photomultiplicateur gamme 


Ces impulsions sont photographiées, et permettent de déterminer” 
spectre des rayons gamma (voir fig. 26). t 

Quoique la différence des spectres gamma directs, avec et sans n6o 
dans la cible, est de 5 p. 100 seulement (la raie la plus intense est cell 
des rayons gamma d’annihilation), le spectre obtenu en coïncidence 6 
entièrement différent et nous avons fait les vérifications suivantes pot 
montrer qu’il est uniquement dû aux rayons gamma de la: réactio 
?0Ne (d, p) ?’Ne. ML 


1) La mesure des coïncidences fortuites a été faite par la méthot 


F + Ÿ 


| 


2 


es coïncidences retardées. Les coïncidences fortuites sont inférieures à 
p. 100 du nombre de coïncidences vraies. 

2) Un absorbant de 2/10 de millimètre d'aluminium, mis devant le 

ompteur proton, fait disparaître 97 p. 100 des coïncidences mesurées, 
iontrant que le nombre de coïncidences gamma-gamma n’est pas 
upérieur à 1 p. 100. 
3) Nous avons introduit de l’azote dans la cible et nous avons vérifié 
ue nous trouvons bien les rayons gamma correspondant à la réaction 
IN (d, p). Cette réaction est très prolifique comparée à la réaction du 
éon. 


-h) La raie gamma intense d’annihilation a entièrement disparu du 


pectre de coïncidence et montre que nous ne détectons pas de coïnci- 
ences gamma-gamma. 


Nous avons aussi vérifié que le nombre de coïncidences est très 
dible lorsque l’on vide la cible. 

Malgré la faible épaisseur de la partie utile de la cible (30 à 50 keV) 
ous avons obtenu un bon rapport de comptage (coïncidences vraies 
ür fond parasite de coïncidences) grâce à un centrage minutieux 
üntrôlé en permanence au moyen d’une fenêtre en quartz située beau- 
oup plus bas que la partie utile du néon et servant également à arré- 
r le faisceau. La géométrie est en effet telle que le compteur proton 
6 voit que le néon à l'exclusion de feuilles minces et diaphragmes 
lappés également par le faisceau. 

“Nous avons calibré l’ensemble des circuits et l’échelle d'énergie par 
5 procédés qui ont été décrits dans la partie expérimentale. Nous 
vons également préparé des sources de ?*Na et d’AcC. Les rayons 
amma émis par ces sources ont des énergies très voisines de celles 
és transitions du ?Ne et permettent ainsi une détermination précise 
ces énergies. Au total, environ 10° rayons gamma en coïncidence 
vec les protons ont servi à ces mesures. L'analyse des résultats donne 
énergies de rayons gamma suivants : 0,35 MeV, 1,05 MeV, 1,42 MeV 
2,18 MeV. Ces valeurs sont les valeurs moyennes de plusieurs expé- 


ences répétées à différentes reprises et l'erreur est de + 4o keV. La 


rincipale source d’erreur est celle due à la lecture des photographies, 
-qui explique cette erreur constante. L'absence d’autres rayons 
amma du ?'Ne signifie — estimons-nous — que leur intensité est 
iférieure à 20 p. 100. 

Les rayons gamma trouvés sont indiqués dans le schéma figure 36. 
“Le rayon gamma de 1,05 MeV est indiqué en pointillé sur la figure 


atre les niveaux 2,80 et 1,73 MeV. En effet, il subsiste la possibilité 
lun rayon gamma d'énergie voisine 0,98 MeV compris entre le niveau 


Er. 


3 et 2,80 MeV et ceci rend pour l'instant un peu moins certain l’at- 
ution, du rayon gamma indiqué en poinullé. 
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Fig. 36. 


Schémas des transitions par rayonnement gamma 
de la réaction *Ne (dp) ?:Ne* (7) *’Ne. fs 


5) Discussion. — Les distributions angulaires des protons de la réa 
tion °Ne (d, p) *’Ne ont été étudiées par Middleton et Tai (34) pot 
une énergie de bombardement de 8 MeV. Ces auteurs ont analysé ct 
résultats par la théorie du stripping. Cette analyse ne permet pas € 
fixer les spins des niveaux du noyau résiduel ?Ne de façon univoqu 
Le spin du niveau fondamental de ?!Ne est 3/2. Cette valeur est cel 


donnée par Koch et Rassmussen (28) et a été obtenue par l'étude de* 


structure hyperfine du ?:Ne. D’autre part, le rapport des intensités 4 
groupes de protons, allant au niveau fondamental et au premier niv 
excité du ?!Ne, suggère d'après Middleton et Tai, un spin de 5/2 


he pate dite 5 


En partant des spins 3/2 et 5/2 pour le niveau fondamental et le pi 
mier niveau excité, nous pouvons exclure le spin 1/2 pour le deuxièn 
niveau excité. Ê 
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S En effet, la combinaison 1/2-5/2 pour les spins du premier et 
deuxième niveau excité est très improbable parce qu’elle s'oppose en 
Principe au rayon gamma d'énergie 1,43 MeV que nous observons. 
D’après la formule de Weisskopf (45) une telle combinaison de spin 
lécouragerait la transition gamma de 1,43 MeV du deuxième niveau 
au premier niveau excité par un facteur mille environ par rapport à la 
ransition directe au niveau fondamental, Cette transition directe n’est ‘ 
bas observée. 
Parmi les deux valeurs possibles du spin du deuxième niveau de ?tNe 
lonnées par Middleton et Tai il resterait ainsi la valeur 3/2. 
Dans un travail récent Wilkinson (46) a examiné les probabilités de 
ransitions gamma dans les noyaux légers et il en a tiré les conclusions 
suivantes : 
- l'intensité la plus probable des transitions EI est de 0,032 fois celle 
lonnée par Weisskopf, avec une dispersion d’un facteur 7 de part et 
l'autre. | 
En ce qui concerne les transitions MI, l'intensité la plus probable est. 
4 fois celle donnée par Weisskopf, avec une dispersion d’un fac- 
ur 20 de part et d’autre. 4 
… Ceci permet d'appliquer cette formule avec beaucoup plus de con- 
iance et montre que l'incertitude due à l'ignorance des éléments de 
atrices nucléaires est beaucoup plus faible que ne l'indique Weiss- 
‘1 te dk a 
- Nous avons indiqué les transitions gamma observées sur la figure 36 
ivec les valeurs des spins des niveaux. 
* La transition du troisième niveau au niveau fondamental est théori- 
juement (Weisskopf) favorisée par un facteur 200 par rapport à la 
ransition au premier niveau excité non observé. 
Ceci est bien en accord avec la non-observation d’un rayonnement 
amma allant au premier niveau excité. 
… [1 n'est pas sans intérêt d'in liquer quelques renseignements concer- 
lant la structure du noyau ?1Ne quoique nos connaissances sur ce sujet 
Bent encore très fragmentaires. 
Le noyau *!Ne est un noyau avec trois neutrons en dehors d’une cou- 
ie fermée: La configuration de ces neutrons est (d°/),2. Ces trois par- 
icules se couplent de façon anormale pour former un état fondamental 
lemoment angulaire 3/2 (1—j-1 au lieu de 1— y — 5/2). 


ve 


.1— moment angulaire du noyau, 
À — moment angulaire du nucléon célibataire selon Jensen-Mayer. 
“Par les mesures de Litherland et al. (30) nous savons que des défor- 
ations considérables se produisent au voisinage du nombre de 
asse 29. 
? Les grands moments quadrupolaires observés pour Na et ?AÏ mon- 
nt que les noyaux sont également encore très déformés. 


S 


Case 
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D'autre part, Bohr et Mottelson remarquent que le couplage donnant 
1— j est plus probable près des couches fermées, tandis que [— ;-r'es 
préféré par les noyaux plus déformés. Ceci est le cas du *’Ne. , 
Récemment Nilsson (37) a étudié les états de liaison de nucléon: 
individuels dans un noyau déformé. Les noyaux au voisinage de Ne 
ont un moment quadrupolaire positif auquel correspond dans 
modèle de Nilsson une déformation positive. Avec une déformatior 
positive ce modèle donne le moment angulaire correct du niveau fon: 
damentel et du premier niveau excité. | 
Il serait intéressant de déterminer la parité du niveau suivant. Un 
parité négative par exemple exclut un niveau à une particule da} 


! OU Syy2. 


6) Etude des transitions gamma de la réaction ‘°F (da) 410. — L’étud 
du noyau ‘70 est intéressante parce que ce noyau doit avoir une struc 
ture particulièrement simple. Il s’agit en effet d’un noyau formé pa 
l'addition d’un neutron au noyau doublement magique ‘0. Ce noyat 
devrait présenter un spectre simple puisqu'il s’agit selon le modèle @& 


couches du cas d’un nucléon gravitant autour de la structure particu 
 lièrement rigide de ‘fO. En effet, les premiers niveaux excités de € 


dernier noyau se situent à plus de 6 MeV. Cependant la mesure de Î: 
vie moyenne du premier niveau excité de ‘0 (Thirion, Telegdi (4r)} 
montre qu’il faut faire intervenir la déformation du cœur central form 


par O,. pour expliquer les résultats expérimentaux. Cette déformatio 


est due au neutron supplémentaire agissant sur le noyau central. Il es 
intéressant d'étudier les cascades gamma provenant des niveaux plu 
élevés de ‘OX, et de voir jusqu’à quel point cette étude permet de fixe 
les spins de ces niveaux. L’intensité des différentes transitions perme 
en principe d'obtenir des renseignements concernant le mode d’excits 
tion des niveaux en question. Dans les régions de couches complète 
les effets de polarisation du cœur central par un nucléon extérieur pet 
yent donner naissance à des transitions beaucoup plus rapides (Bok 
et Mottelson (8)). Dans un même ordre d'idées voir le rayonnement E 
de la transition 0,87 MeV de ‘’O où la transition par rayonnement B 
est du même ordre de grandeur que celle d’une transition par protor 
: Pour arriver aux différents niveaux de ‘70, nous avons utilisé 


réaction ‘°F (da) 70 à une énergie de deutons incidents de 1,2 MeV 


7) Réaction ‘°F (dx) OX (;) 110. — Lors de l'étude de la réactic 
(°F (da) on est en principe gêné par d’autres réactions produites pars 
bombardement du fluor par des deutons. Ces réactions sont les suivai 


tes : F (d,p) %F, EF (d, n) %Ne et °F (p, x) 0. Cette dernië 


réaction étant due à la contamination en hydrogène du deutérit 
utilisé. : 

, . . ,e N 

L'examen du spectre direct des transitions de rayons gamma d 


La 
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actions {°F + d montre qu'il est très difficile de séparer les rayons 
amma provenant de toutes ces réactions. En plus la présence inévita- 
le de dépôts de carbone produit des rayons gamma de 3,09 MeV de la 
action ‘?C (d, p) ‘*CX et rend impossible la détection du rayonne- 
ent gamma de 3,06 MeV qui apparaîtrait par désexcitation du 
éuxième niveau excité vers le niveau fondamental de ‘70 et du rayon 
amma de 2,98 MeV correspondant au passage entre le troisième et le 
remier niveau excité du ‘’O. 

L'étude des rayons gamma des réactions !*F + d a été entreprise 
ar Thompson (42) en spectrographie directe à l’aide d’un compteur à 
intllation. L'enchevêtrement des rayons gamma détectés est tel que 
ét auteur n'a pu donner que l'énergie d’un seul rayon gamma prove- 
ant de ‘0. C'est le gamma bien connu de la transition du premier 
iveau excité au niveau fondamental de 70. 

Nous avons repris la réaction ‘*F + d'en sélectionnant les transitions 
e rayons gamma du deuxième et du troisième niveau excité de 170 
ar la même méthode de coïncidences que celle déjà appliquée à la 
éaction ?°Ne (dp) Ne. | 
-La cible était une cible de CaF, déposée sur un cône de cuivre. Des 
bsorbants d'épaisseur variable pouvaient être intercalés à volonté entre 
cible et le cristal. 

Le détecteur gamma était à 2 cm de la cible. 

On observe un certain nombre de transitions gamma dues, d’une 
art, à la transition ‘°F (d, «) 70, d’autre part, à la réaction ‘°F (d,p) 


Nous observons les énergies de rayons gamma suivants : 3,81, 2,2, 
147, 1,12, 0,92 et 0,66 MeV. 
On peut montrer queseules les transitions 3,81 et 2,2 MeV sont dues 
L réaction ‘°# (d, a) !7O, soit au noyau ‘O0. ( 
On peut en effet discriminer entre les particules alpha de la réac- 
on ‘°F (d, «) et les protons de la réaction ‘°F (d, p) ?F, Si l'on ne 
jnsidère que les transitions gamma d'énergie supérieure à 2 MeV’ 
Yest bien le cas pour 2,2 et 3,81 MeV). 
“Ceci tient aux bilans d'énergie des deux réactions : 40,04 MeV pour 
F (d, «) et 4,375 MeV pour !°F (d, p) ?F. Considérons alors la réac- 
On !°F (d. p) obtenue avec des deutons d'énergie inférieure à 1.2 MeV 
‘conduisant à des transitions gamma dans *’F plus grandes que 
MeV : l'énergie des protons doit alors être inférieure à 3,3 MeV 
S 1,355 + 1.2 — 2). Cette énergie de protons est à comparer à | éner- 
des rayons alpha conduisant aux niveaux 3.06 et 3,85 MeV, soit 
et 6,8 MeV. 22 20 Ms 
Des particules alpha de cette énergie sont facilement discriminées 
cristal et circuits électroniques consécutifs vis-à-vis des protons 
nergie inférieure à 3,3 MeV. 
Des particules alpha d'énergie plus grande ne donneront pas des 


1 Annales de Physique, 1958. 51- 
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5 | L . 
transitions de ‘© nous intéressant. La transition du premier nivea 
excité au niveau fondamental de 0,872 MeV n’a pas été prise en consi 
dération ici. 

Des particules alpha d'énergie plus faible donneront bien des transi 
tions gamma nous intéressant, on en perdra d’autant plus que leu 
énergie est plus faible ; ceci étant la rançon de la discrimination vis 
à-vis des protons. l 

Une vérification supplémentaire de la justesse de considérations pré 
cédentes est obtenue, ainsi : ‘ 

si les protons, du fait de leur énergie plus faible, donnent lieu à de 
impulsions plus faibles que les particules alpha, ils n’en ont pas moin 
un parcours plus grand que ces derniers. Une particule alpha d 
7,4 MeV a un parcours de 6,5 cm d’air. Ce parcours correspond à um! 
énergie de protons de 1,9 MeV. Par conséquent si on place un absor 
bant d'épaisseur quelque peu supérieure à 6,5 cm d’air, on doit arrête 
toutes les particules alpha en coïncidence avec les photons gamma d 
3,81 et 2,2 MeV et on laisse passer tous les protons ayant une énergï 
supérieure à 1,9 MeV. Dans ces conditions on doit voir disparaître le 
deux groupes de rayons gamma de 3,81 et 2,2 MeV. 

C’est bien ce que l’on observe. 3 

Ceci montre que, en ce qui concerne le ?°F, des protons d’énergi 
comprise entre 1,9 et 3,6 MeV ne donnent pas de transitions gamm 


… de 3,8r et 2,2 MeV. Par conséquent que l’on discrimine bien ; ainsi le 


deux transitions 3,81 et 2;2 MeV sont bien dues à 170. K 


8) Discussion. — Avant de discuter les résultats obtenus nous allon 
brièvement exposer les résultats connus concernant le noyau ‘’O et 
noyau miroir !’F. La figure 37 montre la position des niveaux d’én& 
gie de ces deux noyaux ainsi que les spins et les parités de ces niveau 
lorsqu'ils sont connus. On voit la correspondance remarquable entr 


_ les niveaux d'énergie, les spins et les parités de ces deux noyaux. 


“Les spins des niveaux {70 à 3,06 et à 3,85 MeV ne sont pas connuk 
Les spins des niveaux correspondants du noyau {7F ont été étudiés pe 
Laubenstein et al. (29) par la diffusion élastique de protons sur ] 
noyau ‘O0. L'analyse des résultats a conduit ces auteurs à attribuerA 
spin 1/2 au niveau à 3,10 MeV et 7/2 à celui de 2,86 MeV. Not 
allons maintenant comparer ces résultats avec ceux que nous avot 
obtenus pour les niveaux correspondants de 170. ; 
_ Les mesures des transitions gamma donnent les résultats suivants 
le niveau à 3,06 MeV de 70 se désexcite par cascade gamma passai 
par le niveau à 0,87 MeV. Le niveau à 3,85 MeV se désexcite par tra 
sition directe au niveau fondamental. Connaissant les spins du nive 
fondamental et du premier niveau excité nous pouvons calculer la pré 
babilité de transition du deuxième niveau excité à l’aide de la formul 
de Weisskopf, en faisant différentes hypothèses sur les spins et | 


ins 


Pen = 
ET 
m2 
PTS 


Er A4 ” | | } Ÿ ti: 4 ' 


TRANSITIONS GAMMA DANS QUELQUES NOYAUX LÉGERS 791 
parité du niveau à 3,06 MeV. On trouve alors qu'un spin de 1/2 est 
compatible avec les résultats expérimentaux. Les probabilités de tran- 
sition résultant d’autres combinaisons de spin sont toutes plus faibles. 
= On voit immédiatement qu’un spin 1/2 du niveau 3,06 MeV donne 
une transition dipolaire vers le niveau 0,872 et quadrupolaire vers le 
niveau fondamental. Effectivement on n’observe pas cette dernière 
transition. 
= Si l’on prenait pour le niveau 3,06 MeV le spin 3/2 on aurait toujours 


iv 
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7O 7F 
Fig: 37. 


Premiers niveaux d'énergie des noyaux miroirs ‘10 et EF. 


ais le rayonnement vers l'état fondamental serait dipolaire aussi, 
one observable. 
Un spin 5/2 du niveau 3,06 MeV donnerait vers le niveau 0,872 MeV 
rayonnement quadrupolaire non observable et un rayonnement 
polaire observable vers l’état fondamental, etc. Ceci conduit très pro- 
ablement à attribuer au niveau 3,06 MeV un spin 1/2 qui est la valeur 
Xée par le noyau miroir. 
En ce qui concerne le niveau 3,85 MeV un spin 1/2 donnerait vers 
at fondamental un rayonnement quadrupolaire non observé (contrai- 
ment à l'expérience), vers le niveau 0,872 MeV un rayonnement dipo- 
üire observable contrairement à l'expérience, vers le niveau 3,06 MeV 


rayonnement dipolaire. 


à r la transition vers le niveau 0,872 MeV un rayonnement dipolaire. 


2 
nain 
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Un spin 3/2 donnerait vers l’état fondamental un rayonnement dipo- 
faire observable en accord avec l'expérience, vers le niveau 0,872 MeV 
un rayonnement dipolaire observable en désaccord avec l'expérience. 

Un spin 5/2 donnerait vers le niveau fondamental un rayonnement 
dipolaire observable en accord avec l'expérience, vers le niveau 
0,872 MeV un rayonnement quadrupolaire non observable en accord 
avec l’expérience. Ainsi nos mesures qui ne sont pas compatibles pout 
le niveau à 3,85 MeV avec les spins 1/2 et 3/2 le sont avec les spins 5/2 
et aussi 7/2. En effet, dans ce dernier cas le rayonnement vers l'étai 
fondamental est dipolaire et octopolaire vers 
le premier niveau excité. 

Le noyau miroir fixe le spin 7/2. } 

La figure 38 montre,les transitions gamme 
de ‘0 que nous avons observées ainsi que les 
spins des différents niveaux. 

Le niveau fondamental et le premiet 
niveau excité de ‘70 peuvent s’interpréter 
selon le modèle en couches qui assigne un spi 
de 5/2 + au niveau fondamental et 1/2 + aù 
premier niveau excité, si on admet que Îe 
neutron célibataire se place dans le niveau s;p. 

La mesure de la vie moyenne de la transi 
tion gamma de 0,872 MeV entre le premier 
niveau excité et le niveau fondamental pa 
Thirion et Telegdi (41) montre selon Bohr € 
Mottelson (7) que le cœur central est déformk 
par le neutron gravitant autour de lui. 

Pour le niveau, suivant l’effet de défor: 
VO mation du cœur peut être accentué et à 
: faudrait admettre que le cœur central a ét 

Figr8. rompu. Ce deuxième niveau excité a-un spin 1/: 
Schéma des niveaux (et probablement une parité négative). G 
et des transitions niveau ne peut pas s’interpréter comme étan 

gamma du noyau un niveau à une particule mais il s’agit d'u 

170, niveau à plusieurs particules provenant de 1 

rupture du cœur central. 


\ 


Mev J 


9) Etude des transitions gamma de la réaction °*Mg («, p) Mg. | 
À l’aide du dispositif de cible et des circuits décrits CR | 
nous avons étudié les transitions gamma relatives aux niveaux excité 
du #Mg. | 
Différents auteurs ont étudié les transitions gamma du noyau M 
et leurs conclusions ne sont pas toujours en accord, 
1) Par l'étude des rayons gamma suivant la capture de neutrons len 
par le **Mg, Kinsey (27) a trouvé quelques transitions gamma de hau 


ro 
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énergie conduisant soit au niveau fondamental," soit aux deux premiers 
niveaux excités de *#Mg. Ce travail fait à l’aide d’un spectrographe à 
paires ne permet pas l'étude des transitions gamma d'énergie inférieure 
à 2 MeV environ, en particulier celles se situant dans la région des 
quatre premiers niveaux excités de ‘Mg. 

… 2) Maeder et Staehelin (31) ont étudié les transitions 8+ de *‘Al ainsi 
que les transitions £-— de **Na. 
= Ces auteurs trouvent que les transitions £+ de *AI conduisent direc- 
tement au niveau fondamental de #Mg dans 99.9 p. 100 des cas et dans 
6,1 p. 100 seulement au niveau à 1,6 “MeV. alors que les transitions P— 
de “Na conduisent au niveau fondamental et aux trois premiers niveaux 
Bxcités de Mg. 

> 3) D'autre part Gove et al. (89) (4o) ( ) signalent les transitions 
4 de la réaction Mg (p, p', y) à une énergie de protons incidents 
entre 1.90 et 2 ,98 MeV. Ils observent les rayons gamma suivants : 0,40, 


0, D8, 1,61, 1,96 et 2,56 MeV. Quelques-uns seulement des rayons ‘| 


gamma de 0,58 sont observés par ces auteurs, en coïncidence avec des 

amma de 0,40, ce qui indique qu'il doit y avoir aussi des transitions 
Docu de 0,98 MeV au niveau fondamental. Le rapport d'intensité est 
de 1,06 pour les gamma de 0,40 et 0.98 MeV. 

Une autre communication des mêmes auteurs (21) donne la propor- 
ion des différentes cascades de rayons gamma provenant des niveaux 
0 ,01 et 1,98 MeV. 

* En même temps ces auteurs ont aussi examiné les rayons gamma 
Brant la désintégration £— du ?*Na et leurs mesures ne sont pas en 
accord avec celles de Maeder et Staehelin (31). | 

» h) Le travail de Maeder et Staehelin a été repris également par 
Va hmias et Yuasa (35). Ces auteurs ont mis en doute le gamma de 
1,6 MeV qu'ils n’ont pas trouvé 
> Nous avons repris l'étude des transitions gamma des quatre premiers 
Miveaux excités de *Mg par la réaction *Mg (dp). 

1 * La réaction "Mg (d, P) nous permet aussi d'atteindre les niveaux 

Pune énergie supérieure à 1,61 MeV qui ne peuvent pas être étudiés 
jar la radioactivité de ?*Na. ) 

“ Les niveaux d'énergie du *#Mg, *Mg et *’Mg ont été déterminés 
ivoc précision par Eudt etal. (13) (14) en bombardant des cibles de Mg 

laturel et des cibles enrichies en *Mg et %Mg avec des deutons de 

MeV. Ce travail nous a été très due parce qu’il donne le rapport 
les intensités de tous les groupes de protons obtenus en bombardant 


0 } Un long article de Gove et al. (20) a paru dans Nuclear Physics d’octo- 
re 1956, alors que le manuscrit de ce travail était complètement terminé. 
los résultats sont en accord avec ceux indiqués dans le beau trav ail de ces 
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une cible de Mg naturel avec une énergie de bombardement compa 
rable à celle que nous avons utilisée. 

Nous avons utilisé une cible de MgO contenant le mélange nature 


_des différents isotopes du magnésium ; **Mg : 78,6 p. 100, *Mg# 


10,11 p.100, Mg: 11,29 p. 100. ÿ 

Les bilans d'énergie de ces différentes réactions montrent que lei 
groupes de protons de ces réactions sont enchevètrés. Ceci représenté 
une difficulté pour l'étude de la réaction particulière conduisan| 
au Mg. | 

Nous avons résolu la difficulté en discriminant entre les différents 
groupes de protons au moyen d'absorbants. En utilisant des absok 
bants de différentes épaisseurs entre la cible et le détecteur des præ 
tons et en utilisant d'abord les absorbants les plus épais, nous nt 
laissons passer d’abord que les groupes de protons conduisant auk 
niveaux les plus bas de *Mg et donnant lieu à des cascades de rayons 
gamma simples. Nous passons ensuite à des niveaux plus élevés pou: 
vant donner lieu à des transitions plus compliquées. Pour atteindre 
ce but nous avons procédé comme suit : ; 

Connaissant l'énergie des différents groupes de protons on peut cal 
culer l’absorbant nécessaire pour arrêter complètement les protons. On 
connaît donc pour chaque absorbant intercalé entre la cible et le détec. 
teur, quels sont les groupes de protons que l’on a supprimés. Parmi les 
groupes qui restent, seuls ceux qui ont une énergie résiduelle suffi. 
sante pour donner une impulsion assez grande à la sortie du photo 
multiplicateur, peuvent être comptés en coïncidence. Cette Ps | 
minimum nécessaire au déclenchement du circuit à coïncidence a: 
évidemment du gain du photomultiplicateur et de tous les circui 
associés. 

Pour cette expérience l'énergie minimum nécessaire aux protons é 
de 2 MeV environ. Pour pouvoir changer rapidement d’absorbant n 
avons utilisé dans cette expérience deux roues superposées permettah 
de faire varier les absorbants de 1,57 mg/cm? à 56 mg/em? par bon! 
de 1,5 mg/cm? environ. d 

Le premier absorbant utilisé était de 46,2 mg/cm? et permettait dl 
détecter le groupe de protons allant au premier niveau excité à 0,58 MeX 
du *#Mg ainsi que les groupes de protons allant jusqu'au niveau 
4,35 MeV de la réaction Mg (4, p) Mg due à l’isotope plus rare € 
magnésium. D'après le travail de Endt on voit que l'intensité de chacux 
de ces groupes est environ 10 fois inférieure au groupe de proto 
conduisant au premier niveau excité de #Mg. Ceci montre qu'avec 
absorbant on détecte principalement le rayon gamma de 600 + 30 
qui est dû au *Mg. 

. En réduisant successivement les absorbants, nous avons détecté“ 
plus du rayon gamma de 0,600 MeV un rayon gamma de 0,368 Me 
+ 30 keV et un autre de 1,01 MeV + 30 keV. Ces rayons gamma ni 
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euvent être attribués qu'au #Mg. Un rayon gamma de 0:99 MeV 
xiste dans la réaction *Mg (d, p) *’Mg, mais le bilan d'énergie plus 
aible de cette réaction fait que ce rayon gamma ne peut pas apparaître 
ET. 

En continuant toujours, nous obtenons des rayons gamma de 
562 MeV + 30 keV. Ce rayon gamma a une intensité plus faible que 
elle des autres transitions. Ceci s'explique par le fait que le groupe 
@ protons conduisant à ce niveau a une intensité plus faible que les 
utres groupes de cette réaction. Nous trouvons également des rayons 
amma de 1,35, 1,95 et 2,93 MeV. 

Pour des rayons gamma de faible énergie tels que les rayons gamma 
é o,40 et 0,58 MeV l'effet photoélectrique est relativement important 
ar rapport à l'effet Compton et l’on peut s'attendre à des pics de som- 
ation lorsque l’angle solide de détection est grand. Ce pic de somma- 
ion provient de deux rayons gamma émis en coïncidence (en cascade). 
Jet effet est proportionnel au carré de l’angle solide. 

“En détectant les deux rayons gamma à deux distances différentes on 
eut donc apprécier cet effet et être sûr qu'on ne mesure pas d'énergie 
üe à la sommation de deux rayons gamma dans le cristal. 

Pour cette raison nous avons fait les mesures de transitions gamma 
B plaçant le détecteur gamma une première fois à 1,5 cm et une 

suxième fois à 9 cm de la cible. 

“Tous ces rayons gamma ainsi observés font partie du Mg. Un 

Weau.d’énergie 2,97 MeV existe dans le ?5Mg. Cependant le rayonné- 
ient correspondant aurait dû être observé avec une intensité compa- 
äble parmi les rayons gamma de 0,60 MeV du *Mg pris avec un absor- 
ant de 46 mg/em? pour les protons. Ceci n’est pas le cas. Nous 
ttribuons donc Le rayon gamma au Mg ; les niveaux entre lesquels se 
ait la transition restant pour le moment incertain. 


0) Discussion. — Les transitions gamma que nous avons observées 
nt les suivantes : 

6 250 À w 
#Ces transitions gamma obtenues pour le Mg peuvent être compa 
ës à celles du noyau miroir Al étudié par Craig (10), Ager-Hansson 


bal. (1) et Litherland et al. (30). Ces auteurs ont étudié ce noyau par 
bréaction Mo (p, y) AI à différentes résonances. Le 
Le travail de Litherland et al. est particulièrement intéressant. 
| l’aide de mesures de distributions angulaires des rayons gamma 
venant des différents niveaux, ces auteurs ont pu déterminer les 
jins et parités des niveaux de ?*Al, et ils peuvent interpréter leurs 
sultats en groupant les niveaux en quatre bandes de rotation, 
es groupes de protons de la réaction Mg (d, p) **Mg ont été étu- 
‘s par Holt et Marsham (24) à une énergie de bombardement de 
140 des résultats de distribution angulaire des protons par la 
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théorie du stripping conduit à deux valeurs de spin possibles pour | 
deuxième et le quatrième niveau excité. Les valeurs du spin données* 
l’aide de mesures de stripping ne sont jamais fixées de façon univoqu 
par ces expériences sauf dans le cas où le neutron est capté avec 
moment angulaire orbital /— 0. Il en résulte les valeurs doubles pou 
les niveaux 0,98 et 1,96. | 
Les transitions gamma que nous avons trouvées permettent d'exclur 
un spin de 5/2+ pour le niveau à 0,98 MeV (voir Maeder et Staehé 
lin (31)). : 
En effet, pour un spin de 5/2+ du niveau à 0,98 MeV la transitiond 
o,4o MeV est E2 et la transition directe de 0.98 MeV est Mr avec un 
probabilité de transition 10° fois supérieure à la transition de 0,40 Me 
Avec un spin de 5/2+ on n'observerait donc que la transition de 0,98 Mek 
Le fait qu'on observe les deux transitions exclut le spin 5/2* et iln 
reste que le spin 3/2+. Ceci est aussi en accord avec les observations 
raisonnements de Maeder et Staehelin (31). 
Nous aboutissons finalement aux spins et aux transitions indiqué 
figure 39. Û 
Ainsi que nous l'avons déjà mentionné précédemment Al, le noyaà 
miroir de *Mg, a été étudié pe 
plusieurs auteurs, en particulier pa 
Litherland etal. Ces auteursmontret 
que l'on peut classer les 
plus bas en quatre bandes de ro 
tion, dont les moments angulaire 
des premiers termes sont: 5/2# 
112 a/S Sas 
On peut remarquer que cette s 
de spins et de parités est correct 
ment donnée par le modèle de Nils 
(avec une déformation de mêm 
signe que celle déjà admise 
le ?:Ne) à part un niveau 3/2* q 
apparaît dans le modèle de Nil 
MO mais qui n'est pas retrouvé p 
J l'expérience. | 
Fig. 39. Le même modèle doit s’appli 
Schéma des niveaux et des tran- également au noyau *Mg. Jusq 
sitions gamma du noyau #Mg. présent le modèle de Bohr et Mo 
telson a surtout été appliqué 
noyaux lourds. Dans la région des noyaux lourds, les paires de noy: 
miroirs n'existent plus à cause de l'excès en neutrons des no 
stables. 
D'autre part les noyaux légers n’ont en général pas de déforma 
suffisante pour présenter des niveaux de rotation d'énergie relatn 
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lent faible. Le cas des noyaux miroirs #Mg et Al est particulière 
ent intéressant parce que c’est un des rares cas de noyaux miroirs 
éformés auquel on peut appliquer le modèle de Bohr et Muttelson. 


LA Tagreau I 


Comparaison des valeurs expérimentales 5 
et des valeurs calculées. 


Énergie expérimentale Énergie calculée (1) n PH 
ki 
0,58 0,58 (énergie de référence) 
0,98 0,98 
1,96 1,04 | Ne 
2,80 2,79, "LM 
2,56 2,56 (énergie de référence) 
Ne 3/2+ 2,74 2,74 
D 5/2+ 3:90 3,80 + 
É ] Dans des cas considérés ici on se trouve avoir pour Q {{) est la somme algébrique : 
les moments angulaires des particules le long de l'axe de symétrie du noyau) la à 
eur 1/2 ce qui conduit à un spectre de rotation anormal. + 


ans ces conditions les formules permettant de calculer l'énergie es 
bandes de rotation sont données par Bohr et Mottelson (7) et sont 
| suivantes : 


Eu CIC +1) + à (JL + VA + 12)] 1 
Ve) a ER 


ajuste les constantes J, moment d'inertie, et a. TE 
le plus si les noyaux ne sont pas très déformés on a une correction 


-# 


rotation-vibration : GA 


3 1 LEA dl ur: À 

E Et 2[ mor Æ mx | “y Ee OURS 

“1 1-00 : ti 
"coefficients que nous avons utilisés pour la bande de rotation com- ge 
ant les niveaux 0,58, 0,98, 1,95, 2,80 MeV sont les suivants : n 
T = 102 MeV ; a —= — 0,20 ; hwg hw, x 10 MeV. à 


à 
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Les coefficients que nous avons utilisés pour la bande de rotatio 
comprenant les niveaux 2,56, 2,74, 3,90 MeV sont les suivants : 


2 = / T 
= 0,go1 : a —= 0,590; ho how, 10 MeV. 


Le même terme de rotation-vibration a été utilisé pour tous les ca 
culs. Le niveau à 3,90 MeV est voisin de deux autres niveaux (3,9; 
4,05 MeV) et il se peut que l'un de ces deux niveaux soit en fait} 
niveau de spin 5/2*. à. 

Le tableau I donne les valeurs des énergies que nous avons calculée 
pour les deux bandes de rotation. Une quatrième bande correspondaï 
aux niveaux 3,09, 3,72 et 3,85 MeV de #AlL n’a pas été incluse à caus 
de l'incertitude des niveaux correspondants de *Mg. Les valeurs de 
divers coefficients de Litherland et al. (moments d'inertie, etc.) ont ét 
conservées pour la première bande de rotation parce que la position d 
niveau de spin 9/2 n’est pas connue et parce que le premier nivea 
(1,61 MeV) a la même énergie que le niveau correspondant de Al. # 

Dans le schéma des niveaux de Mg figure un niveau à 2,80 MeV 
Ce niveau semble bien établi parce qu'il a été trouvé à la fois par 
réaction Mg (d, p) et ?TAL (d, x). Il se place de façon naturelle dansA 
bande de rotation : 0,58, 0,98, 1,96, 2,80 MeV, si on admet pour£ 
niveau un spin 7/2 et une parité positive. L * 

Le niveau correspondant n'a pas été trouvé dans Al. Ceci pêt 
s'expliquer en partie par le spin élevé de ce niveau (7/2*) qui le rem 
difficile à observer. En effet ce niveau serait atteint par la réaction ?‘M 


_(p, y) à une énergie d'environ 0,58 MeV et le moment angulaire orbit: 


se superposent dans chaque cas des bandes de rotation selon le modë 


du proton incident serait /— 4. Pour un noyau relativement lourdt 
une énergie incidente faible, la section efficace de la réaction est petit 
et peut expliquer pourquoi le niveau n’a pas été observé. 


A l’aide des valeurs des paramètres données pour la bande de roft 


tion de Al, on peut calculer la position du niveau correspondant à 


niveau 2,80 de Mg. Ce niveau se situe à 2,86 MeV et pour l’exciter pe 
la réaction **Mg (p, y) il faudrait une énergie de protons d’enviro 
584 keV. Litherland et al. ont donné la courbe d’excitation de la réa 
tion *Mg (p, y) pour une énergie de 0,4 à 3,0 MeV. La réaction/d 
contamination "°C (p, y) (0,550 keV, largeur + 4o keV) est génante dat 
la région où se placerait cette résonance, et il n’est pas possible « 
conclure d’après la courbe de résonance donnée par les auteurs. 


. On peut prévoir d’après le point de vue de Nilsson l’ordre de succe: 
sion des niveaux fondamentaux des bandes de rotation (à l'exceptio 
2 LA LA | 

près signalée au début de ce paragraphe). Sur ces niveaux principau 


de Bohr et Mottelson. On trouve ainsi l’ordre de succession correct pot 


; 
> 
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niveaux excités pour Îles deux noyaux miroirs. Ce modèle fait prévoir 


1 niveau de spin 7/2*, d’une énergie de 2,86 MeV dans le noyau 
A1 non observé jusqu'ici. 


CONCLUSION 


En résumé, nous montrons dans ce travail que l'étude des transitions 
imma par la méthode des coïncidences, encore très peu utilisée jusqu’à ju 
ésent, donne des résultats intéressants dans la détermination de pro- 
iétés de niveaux excités des noyaux légers. Cette méthode est une ! : 
éthode sûre et elle est d’un emploi tout à fait général. y 
Au cours de ce travail nous avons développé différentes techniques 
appareillages qui nous ont servi pour nos mesures (cible gazeuse, 
spositif de mesure de temps courts à l’aide d’un circuit à coïncidences 
pides, à lignes coaxiales fendues, cristaux de KI(TI) très minces pour 
détection de particules lourdes, détection de la coïncidence de deux 
ons gamma en faisant leur somme dans deux cristaux ayant un 
g#le solide voisin de 4x par rapport à la source, etc.). 1 
A l’aide de ces méthodes nous avons pu déterminer les transitions TE 
mma des noyaux ‘O0 ?!Ne et Mg. On obtient ainsi des résultats 
féressants quant aux propriétés des niveaux excités de ces noyaux. ME 
Les résultats obtenus jusqu'ici n’épuisent nullement les méthodes e 
ilisées. | * 
Nous avons en prévision un programme déjà partiellement entamé et 
omprend des mesures relatives à une série de noyaux. 

Loft pourrait être porté sur la mesure précise des intensités rela- 
es des rayons gamma. f 


+, 
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$ " . ConNcLUSION GÉNÉRALE. 
Bo | : 
È 
#3 BUT DE L'ÉTUDE 
AD 
Ë “\ Ce travail se propose de rechercher si l'emploi de la méthode pho 
+ : élastique peut être utilisé pour la détermination des contraintes rés 
1e duelles d’une pièce. \ 
1 La photoélasticité, dont de nombreux ouvrages, cf. (7) et (9), ex 
sent les principes et les méthodes d'utilisation, est, lorsqu'elle peut êti 
1% utilisée, un des moyens les mieux adaptés pour déterminer la distri 
tion des contraintes d’une pièce soumise à des efforts. 1 
SA C'est une transposition de ces méthodes que nous avons essayé 
faire pour déterminer des distributions de contraintes résiduelle 
# 
# HT. 
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est-à-dire de contraintes existant dans un corps, alors que celui-ci n’est 
oumis à aucun effort extérieur. 

. De nombreux auteurs, cf. (3) et (4)ont remarqué l’analogie de forma- 
on de certains types de contraintes résiduelles, d’une part, dans les 
ciers, d'autre part, dans les matières photoélastiques. Les contraintes 
ésiduelles de cémentation ou de nitruration ont pour origine la diffu- 
ion d’atomes de carbone ou d'azote dans la maille du fer. De même le 
hénomène « d'effet de bord » qui se manifeste par l'apparition d’une 
iréfringence bordant les plaques photoélastiques, est souvent dû aux 
ontraintes développées par la diffusion de molécules d’eau dans les 
iterstices des chaînes macromoléculaires. 


À 
- Le plan de notre travail se présente ainsi : 


-— Une introduction où nous définirons le terme contrainte rési- 
üelle, les propriétés de ces contraintes et leurs principales origines. 
(ous serons amenés à distinguer entre deux types de contraintes rési- 
uelles. 

-— Dans un premier chapitre nous nous proposerons d'établir les 
quations mathématiques qui régissent la distribution des contraintes 
ésiduelles d’une pièce. L'étude de ces systèmes d’équations nous per- 
iettra de préciser dans quelles conditions une méthode d’analogie 
Our l'étude de la répartition des contraintes est possible. 

— Dans un deuxième chapitre, plus expérimental, nous chercherons 
développer des contraintes résiduelles dans les matières photoélasti- 


ar des mesures de biréfringence, obéissent bien aux équations mathé- 
latiques précédemment démontrées. S'il en est bien ainsi les résultats 
éduits de ces études seront utilisables. 

= Enfin, dans une troisième partie nous appliquerons cette méthode 
quelques cas simples. Nous comparerons, en particulier, les résultats 


btenus soit par la méthode photoélastique, soit par d'autres méthodes. 


Cette dernière partie nous permettra de porter, en conclusion, un 
gement sur la validité de la méthode photoélastique que nous 
ons essayé de mettre au point. Nous verrons, en particulier, les ren- 
ignements qu’elle peut nous permettre d'atteindre aisément. 


rs 


INTRODUCTION 


DÉFINITION DES CONTRAINTES RÉSIDUELLES. — Les contraintes résiduel- 
s sont des contraintes en équilibre qui existent dans un corps alors 
é celui-ci n’est soumis à aucune action extérieure. Des exemples 
Bots de pièces possédant des contraintes résiduelles sont fournis 


#1 


ues. Nous,devrons démontrer que ces contraintes, que nous atteignons 


glissements provoqués par le traitement de la pièce. 
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par les pièces métalliques ayant subi un traitement de surface (tremp 
cémentation, nitruralion, galetage). 

Si l’on veut déterminer des contraintes résiduelles il est nécessai 
de connaître leur origine. Nous rappellerons ici brièvement les de 
grandes catégories dans lesquelles on peut les classer. 


Contraintes résiduelles de dilatation. — Par suite du traiteme 
la maille unité de la pièce subit ici une dilatation isotrope. Les contraint 
qui se développent dans un corps qui n’est pas en équilibre thermiq 
répondent à cette définition. Mais de nombreux autres traitemet 
créent des contraintes de ce type. Le phénomène de nitruratio 
c’est-à-dire de diffusion d’atomes d’azote dans la maille du fer 
précipitation du nitrure en est un autre exemple. La cause physique, 
chimique qui produit ce phénomène obéit généralement à une lon 
diffusion. = 4 

La caractéristique de ce type de coutraintes est que la dilatation pi 
voquée en un point étant la même dans toutes les directions, elles 
crée pas de glissement. s 


x 


Contraintes résiduelles de distorsion. — Si les dilatations pro 
quées par le traitement ne sont pas isotropes, il v a distorsion de 
maille unité de la pièce. Des contraintes résiduelles de ce type s0 
créées dans le laminage, l’étirage. le grenaillage.. Ces contraintes q 
sont complexes ne seront pas étudiées i ici. u 

Cette distinction de l’origine des contraintes résiduelles se tradh 
simplement dans les lois de He utilisées pour le calcul, cf. (12) 


# 


Elles s’écrivent dans le cas le plus général : 


| Eeso,;—v(s, + 6.) + Eù, L Gers Tan Gay ; 
(1) Le, —=0,— v(s, + 53) + Eù GYys = Tys + Gôys — à 
E, = Ve V| CPE y) > Eô: GY ax —= Tir + Gô;; ; 
E : module d’Young ; y : coefficient de Poisson ; * 
7 2{1+v) 


LS LS: 


» 


avec : Er, Eys 0; : EXTENSIONS 57, 5,, 5, : Contraintes Vyol Yvan far glis 
ments Toys Tys Tr : Cisaillements ô,. à, à., PR CEA extensions 
Dans | | j 
ans le cas où les contraintes résiduelles ont pour origine une di 
tation isotrope opa: 


‘ 


Haies. mg es 


7 
L 
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MÉTHODE PHOTOÉLASTIQUE ET: CONTRAINTES RÉSIDUELLES So 


PREMIÈRE PARTIE 


[. — Étude mathématique de la distribution 
_@ des contraintes résiduelles. 
4 


“Dans ce chapitre nous nous proposons d'établir et d'étudier les équa- 
ons mathématiques qui régissent le problème de la distribution des 
pntraintes résiduelles pour une pièce de forme quelconque. Il s'agit 
é contraintes provoquées par une variation de volume spécifique iso- 
ope, non homogène, en tous les points de la pièce. 

Les équations auxquelles obéissent ces contraintes se groupent en 
Os catégories : 


‘les équations d'équilibre, 
‘les équations de compatibilité, 
“les conditions aux limites. 


E : L 

En général, nous ne savons pas résoudre ce système d'équations. La 
Hution mathématique impose en effet que la pièce ait un contour 
éométrique simple et une variation de volume spécifique en fonction 
é l'espace, aisément formulable. Nous étudierons cependant quelques 
particuliers (poutre et cylindre infiniment longs, disque infiniment 
at). | 
Le calcul sera alors conduit dans le but de créer une- méthode de 
lution par analogie. Il faudra pour cela déterminer le rôle du coef- 
cient de Poisson y et du module d’Young E qui interviennent dans les 


ations. Ces coefficients variables lorsque l’on passe d’une matière: 


ne autre particularise chaque problème de distribution de contrain- 
: Nous verrons cependant que moyennant certaines hypothèses une 
éthode d’analogie est possible. Le cas particulier important où l'ori- 
Ie des contraintes est due à un phénomène de diffusion sera étudié. 
On distinguera dans cette étude deux grandes parties : 

Le problème plan ; le problème tridimensionnel. 


Le problème plan. — On considère en élasticité classique sous le nom 
problème plan deux catégories de problèmes qui présentent des 
logies au point de vue des inconnues et des équations qui les four- 

nt. 
.. problèmes constituent l’état plan de tension et l’état plan de 
mation. Dans l'état plan de tension, l'état de contrainte réalisé est 
que les contraintes normales au plan du disque sont nulles. L'état 
de déformation se présente au contraire quand tous les déplace- 


s se produisent parallèlement à un même plan. 


Annales de Physique, 1958. 
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N 
On démontre, cf. (5), qu’il est impossible, sauf cas tout à fait exce 
= tionnel, d'obtenir à la fois des contraintes et des déformations plané 
Pour l’étude du problème plan des contraintes résiduelles de dilat. 
tion on reprendra la même classification. | 
Des modifications apparaissent cependant dans la définition de 
deux problèmes par suite des termes supplémentaires introduits dar 
les équations de Hooke. Par exemple, dans le cas du problème d 
mes déformations planes on supposera une des extensions constante, alo 
qu’en élasticité classique, il suffisait d'admettre une des extensio! 
nulle. 
Le: On précisera ces modifications dans chaque cas. 


à 


PROBLÈME DES DÉFORMATIONS PLANES. — Soit un cylindre de sectic 
quelconque dans le plan +, y et infiniment long dans la direction des. 
Après traitement, les extensions e,, e, ne dépendent que des coordo: 

nées æ et y alors que l'extension e, dirigée suivant l’axe des £ & 

ht constante en tous les points du cylindre. Les contraintes ne dépenden 
; elles aussi, que de deux variables, la contrainte 5, normale au plan à 
1 n'étant pas nulle. 4 
y Les relations entre les contraintes et les extensions sont données p: 
We s les relations suivantes où toutes les grandeurs ne sont fonction qi 
de 1 de et de y : ; 


Fe es 


À | | Ees = 06; — (0, + S:) + ES 
v (2) | Eey— vs +6,)+ ES e,—Ct 
: Ee, = 5, — (5, + 5y) + ES. 


‘4 


De l'étude des composantes du déplacement on déduit immédiat 
. ment que les glissements y,;, y,, sont nuls, donc : 


M: (8) 


. 


GY2y ES Try 
Taz — Ty: — 0. 


Les systèmes (2) et (3) vont permettre d'établir les équations aü 
quelles obéissent les contraintes résiduelles dans un problème de défo 
mation plane. | (3 


RS? Equations d'équilibre. — Ces équations traduisent le fait qu’en t 
ps point quelconque les contraintes s’équilibrent. En négligeant les fore 
massiques on a, étant données les équations (3) et les contraintes 

dépendant pas de £ : | 


dGx PE 
“f) TX 01-10 | 
& & (4) dTry dcy 15 Sz FEr Gaz (æ, y). ; 
"æx Conditions aux limites. — Sur le contour les contraintes de 


pièce doivent équilibrer les forces extérieures qui y sont appliqué 
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4 

Soit X, Y, Z les composantes des forces appliquées par unité de surface 
et l, m, n les cosinus directeurs de la normale à la surface. En remar- 
De que la composante de la normale suivant l'axe des # est nulle, 
A 0, on a : 


X—l5, + My 
< Y— ly + Mo, 
% Z —0. 
E- 
… Equation de compatibilité. — La condition de compatibilité traduit 


l'existence d'une déformation continue. Elle s'écrit en fonction des 
Éxtensions. 


” Cette condition, si l’on tient compte des équations (2), (3) et (4), peut 
se mettre sous la forme suivante où seules les contraintes intervien- 
nent : 

23 | 

à ë 

) A(o, + 67) = — 


2 


A0. 


E onpd à 


: 


- En résumé nous pouvons écrire que les équations qui régissent la 


istribution des contraintes résiduelles pour un problème de déforma- 
bn plane sont les suivantes : 


dSx dTry = 
ai on à X— los+ my RE 
: A(5;+0,) —=— AÔpe 
es + Res (e) Y—/: mo ; murs 
dæ dy DAME 4 


- Ces équations apparaissent comme une extension des équations clas- 
ques de l’élasticité. Rappelons ces équations lorsque les forces 


dSx dTxy += % 

C0 X— lo, + mr, 

_. . = # A(5, qu Gy) Tr 
Ly LÉQ Se À = 

re oi de Y= by + my 


‘équation de compatibilité qui est ici une équation laplacienne est 
venue, du fait de la dilatation à, provoquée en chaque point, une 
uation de Poisson. On remarque de plus, par suite de la présence du 
odule d'Young et du coefficient de Poisson, que la nature de Ja 
ière considérée intervient. 

vant d'étudier ces équations nous allons établir celles qui leur cor- 
spondent dans le cas des contraintes planes. 


Remarque. — Dans le problème des déformations planes, nous 
ons supposé e, constant. On peut montrer que SI e;, Sans être cons- 
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tant, est seulement fonction de x et y, le problème est résolu par ! 
même ensemble d'équations (problème bidimensionnel). 


PROBLÈME DES CONTRAINTES PLANES. — Soit un disque où en un point 
quelconque de coordonnées x, y, se produit une variation de volur 
spécifique (x, y). Si cette variation n’est pas égale en tous les poin 
de la pièce il y a apparition de contraintes. Le disque étant infinimé 
mince les contraintes 5, normales à son plan sont négligeables. 

Les équations de base sont les suivantes : 


Ee; = 6; — VSy + Eôs GYry = Try ; | 
(7) Ee,—6,—voz + Es cs—0 
be Vo + c,) + Eô Tys — 0. 


Les équations qui régissent le problème sont du même type que pr 
cédemment. Les équations d'équilibre et les conditions aux limites” 
formulent de la même façon. Seule l'équation de compatibilité est mo 
fiée car les équations de base (7) sont différentes. Elle devient : 


(8) Ad; + 09) = — Ed. 4 


Les deux systèmes qui régissent le problème plan diffèrent doncp: 
l’équation de compatibilité. Pour avoir une écriture unique de ces de 
systèmes nous poserons : | 


(9) LA(s + 3) =MAB, 413 
en convenant que M— —E dans le cas des contraintes planes 
E n . . 4 
M=— — :— dans le cas des déformations planes. Le coefficient M 
dépend que des caractéristiques mécaniques de la matière. 4 
Les équations donnant la distribution des contraintes résiduéll 
pour un problème plan s’écrivent : À 
DS dTry — 2 { | 

Con —0 No Erne % 

dc ay # æ Ty 
(D) d Try dTy 3 A(sz Fe Sy) + MAôo. 


@| 


ces ae Tate Em, 


C'est ce système (Il) d'équations que nous allons maintenant € 
_ dier. sl 


Érupe pu GROUPE D'ÉQUATIONS (Il). — Dans ces équations intervi 
nent le coefficient M caractéristique de la matière, et la fonction d(Z 
caractéristique du traitement imposé à la pièce. Pour un traitem 
donné la distribution des contraintes résiduelles dépend de la nature 
métal. | 1 

La méthode d’analogie simple qui est fondée sur l'identité des éq 
tions différentielles régissant la distribution des contraintes dans 
pièce n’est donc pas ici applicable. 


% £ 2 4 | 
» Nous allons faire l'étude du système (Il) en portant notre attention 


Sur l’équation de compatibilité. Nous étudierons les points suivants : 


" 
… 1) le cas particulier où Aô,—0 ; 

… 2) le cas général où Aù, 0; 

23) le cas où à, obéit à une loi de Fourier. 
% 


- Cas particulier Ad, — 0. — Le système (I) se réduit aux équations 
assiques de l’élasticité plane donnant la distribution des contrain- 
> dans une pièce exempte de tensions résiduelles. Nous savons que 
è système d'équations admet une solution unique que l'on peut attein- 
re par exemple par l'emploi de la photoélasticité. 

Remarquons cependant que la fonction à, qui représente la dilatation 
rovoquée n’est pas obligatoirement nulle en tous points de la pièce. IL 


1ffit que cette fonction soit harmonique pour qu’elle ne crée pas de 


-Physiquement ces conditions correspondent à un régime stationnaire 
o — 0) s’établissant dans un modèle libre de se déformer (modèle 


jonnelle : 
| bots yhea LUS 


à : coefficient de dilatation de la matière ; 

T(x, y) : variation de température. 

ent on à AT—0o et par suite : Aôç—0o et nous n'aurons pas de 
Üntraintes dans la pièce-si celle-ci est libre de se déformer, Ce raison- 
ment suppose cependant que la matière a des caractéristiques méca- 


émpérature. 

Si l’on considère par contre un anneau, corps doublement connexe, 
ÿ a, en régime permanent, appariuon de contraintes. Le corps n'est 
ffet pas libre, par suite de sa géométrie, de se déformer arbitraire- 
ent (cf. 12). | 


ent le groupe d'équations (IT) sont assez restreintes. La résolution de 
elques cas simples sera cependant faite. La solution mathématique 
ces quelques exemples servira au contrôle des expériences que nous 
jons par la suite. us 
L'étude du système d'équations (II) sera conduite de manière à 
chercher si une méthode d’analogie peut être développée, c'est-à-dire 
la solution d'un problème peut être étendue à une matière différente 
À un mode de création différent des contraintes résiduelles. On étu- 


# MÉTHODE PHOTOÉLASTIQUE ET CONTRAINTES RÉSIDUELLES 809 - 


traintes dans une pièce qui doit être cependantsimplement connexe. 


nplement connexe). Prenons par exemple le cas d’une variation de: 
pérature, la dilatation provoquée en chaque point lui est propor- … 


Comme la température obéit à une loi de Fourier, en régime perma- 


es (module d'Young, coetficient de Poisson) indépendantes de la 
Là 


Cas général A5,<0. — Les possibilités de résoudre mathématique- 


Pat. 


2 


PCA 


D TNT Re 


| ps Try tel que : 


À 
PAC TC 


810 | CHARLES MORETTI 


\ 


diera pour cela le rôle du coefficient M caractéristique de la matière € 
de la fonction à, qui particularise le traitement. 


Unicité de la solution. — Démontrons que pour une fonction ô6(x, 
donnée le système d'équations (II) ne peut admettre qu'une solu 
tion. 14 

Physiquement cela signifie que, pour un traitement déterminé qu 


impose une certaine variation de volume spécifique en chaque point, ñ 


ne peut s'établir dans la pièce qu’une seule distribution de contraintes 
Supposons, pour faire cette démonstration, qu'il existe deux système 
de solutions 6,, 6, Ty et 6, CU Ty au groupe d'équations (Il). 
Il en résulte par différence que : 


ds — 5: a(r ni: ) 
Es » S ee LL LE PRES CA ) + MU Try — al =% 
Faleuy — + d(5y— ,) ! CREER 
) + me 2 —0 Hg — Gay) + Moy — 5) = 0 


= 4 
F LA LA LT. r 
AÏ (se — 6) + (a — cy)] Fra à . 
L 

Ces équations donnent la distribution des contraintes pour un corp 

exempt de tensions résiduelles et ne subissant aucune force extérieure 


Il n’y a pas de déformation et la tension est nulle en un point quel 


conque du corps. On a donc : À 


Gr — 0x — 0 Gy—6,=—=0 se —Tyy—0: d 
La solution du système (II), qui Jécauenent existe, est don 
unique. { 


Simplification des équations (Il). — Dans le but de snplE 


groupe d'équations (II) montrons que le tenseur contrainte, solution d 
ces équations, peut être considéré comme la somme de deux Ge | 


particuliers. 

Le premier sera solution d’un système du type (II) mais dans leque 
les forces appliquées par unité de surface sont nulles. Soit Gr Gus Fev | 
solution de ce système. 


., Le second deces tenseurs sera aussi solution du même système û 


mais où l’on suppose la fonction à, identiquement nulle. Soit «;, a 
la solution de ce second système. 


Il est évident, les équations étant toutes linéaires, que le tenseur | 1 


VE Fa 


+ 


L LA 
x — RE ? 
Sy —= 5, +, 


"y 
Ty — 1 + Te 


MAR CA LL. 


est solution du groupe d’é ARR différentielles (I). 


An ie 5 


14 
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> Il est possible par l'emploi de la méthode photoélastique d'atteindre 

Ma solution 6;, s,, r,,. La résolution du système (II) est donc ramenée à 

la détermination de 6,, 5, toye 

… Ceraisonnement suppose cependant la pièce peu déformable afin que 

es solutions que l’on détermine s'appliquent bien au même corps et 

"mon à des pièces de contours différents. 

… En supposant cette hypothèse vérifiée l'étude du système (II) se 
féduit à celle du système (III), c’est-à-dire à la connaissance de la dis- 

É. des contraintes résiduelles, dans une pièce libre de toute 


# 
6 n 
a 
Cs 
? 
£ 
Le 


"x 


iction extérieure. 
- Le système que l’on va maintenant étudier sera donc : 


dSx dTry 


0 loz + Mrry—=0 

D A(s, + 5) =MA,. 
CLTy Cap 
= ne ly + Mo, —0 


à Rôle du coefficient M. — Ce facteur dépend des constantes mécani- 
ues de la pièce. 

- Pour étudier son influence considérons deux pièces de formes identi- 

ques auxquelles on applique des traitements qui tout en étant différents 

sont supposés aboutir à la même répartition des à. 


Lontraintes c,, 6, try. 
- Dans la seconde pièce de caractéristique M’, s’établissent les 


Le fait de modifier le coefficient M caractéristique de la substance, 
é change que l'intensité des contraintes et non leur répartition. Les 
bièces ont les mêmes isostatiques. 

- Ce résultat donne une première méthode pour l'étude du groupe 
uations (III). Si dans deux pièces de matières différentes, mais de 
es identiques, nous savons développer la même variation de volume 
ifique à(x, y), les contraintes résiduelles qui apparaissent ont 
ième répartition. 
Rôle de la fonction à,(x, y). — Cette fonction représente la varia- 
on du volume spécifique en fonction de l’espace, provoquée par le 
Mitement. Elle intervient dans les équations (III) par son laplacien. 
Par un raisonnement analogue à celui fait plus haut on peut mon- 
r que, si le laplacien est modifié linéairement, c’est-à-dire devient de 
L forme : 


AG — a A & : constante, 


… Dans la première pièce, de caractéristique M, s’établissent des 


\ 


-s'établissent dans deux piècés de formes identiques. 


+ : LT vu T 1 


CR - 
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# 
les contraintes conservent toujours la même répartition. Résumons À 
rôle de à, et dé M en considérant les distributions de contraintes qi 
Dans la première pièce, de coefficient mécanique M, on développe un 
variation de volume spécifique So: Soit y, Gys Try les Contraintes créées 
Dans une deuxième pièce, de coefficient mécanique M’, on développ 
une variation de volume spécifique à, respectant la condition, (1% 
Soit 6}, 5) 7, les contraintes qui s’établissent dans cette pièce. 
On démontre à l'aide d’un raisonnement analogue à celui fait précé 
demment que les contraintes ont même répartition et sont dansi 


rapport Ë 


Se 7 Try M 
(3 2) 2 >: = M'x" 
x y ‘ay 


C'est ce résultat que nous utiliserons pour l’étude des dilatation 


* provoquées par une loi de diffusion. 


Remarquons enfin que à, intervient linéairement dans les équation 
différentielles du système (111). | 

Il sera donc possible, si cela est nécessaire pour résoudre le sys 
tème (111) de décomposer à, en une sommèé de fonctions plus simple 
à étudier. 


Résolution dans quelques cas du système (HN). — La résolution d 
de ces quelques problèmes nous permettra de faire un contrôle théoriqu 
des expériences que nous ferons par la suite. 

Nous examinerons les cas suivants : | 


poutre infiniment mince; { 
anneau infiniment mince ; - ; 
cylindre indéfini. 


Poutre infiniment mince. 


La poutre (fig. 1) d'épaisseur négl 
geable est indéfinie dans la directio 
ds x et a pour largeur 2e. - 


» 


Le traitement que subit cette poutré 
est tel qu'il développe une dilata 
tion Bo(y) indépendante de æ en cha 
que point. Les contraintes qui appa 
raissent ne sont fonction que de y 


Soit : | | 1 


Sy}; (y); Ten y)- 
La résolution du système (III) donne dans ce cas : 


(13) Say) =— Edo(y) + ay + 8. 


Lots dés à dés sue mt ton! tn Ds dé, 
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Les constantes à et 8 sont déterminées en remarquant que la pièce est 
n équilibre. La contrainte 5,(y) vérifie donc : 
P+e V+e 
los(pdy=o | sœ(y).ydy —=0 
ë qui donne pour x et 8 : | 
o 
3E ff+e E- fre, 
a | S(y)ydy B<E | Ay)dy. 

e ss 3 nue. ; 
Dans le cas particulier où la fonction à,(y) admet l'axe ox comme axe  , 
de symétrie « la constante, est nulle : EE 
GG) y) —=— Eb(y) + B. Aie 

Anneau infiniment mince. RL 
- Soit un anneau d'épaisseur négligea- VS 
ble, de rayon extérieur « et de rayon eu 

térieur b (fig. 2). \g 

Imposons à cet anneau un traitement s 

li respecte la symétrie. La dilata- é 

. : RÉ : a Ra 

n © r) ainsi développée ne sera fonc- ai 
äon que du rayon r. Il en sera de : 
même des contraintes radiales, tan- ; 
gentielles et de cisaillements : sa. 

Dos A0): sûr) Fig. 2. (a 
» La résolution du système (II) en co- , 4 
drdonnées cylindriques conduit en introduisant la fonction (r) telle !. 
Mes, » | AS 
Go das %. 
Le y 2 
la résolution de l’équation : Xe 

Ex sd . Se » À 

TR En CRE AT 14 

PE NON EC RE à ar A 

w, “1 

L L 

La solution de cette équation est de la forme : He: 
r , '; TA Le ’ 

Cs Sr 0e 

( —= Cr à on + ae o(r) avec g(r) AT Tr Ô ôo(r)rdr. f Nr ÿ 

, 37 FL 

G,, C: : constantes déterminées par les conditions aux limites 
(a) —5,(b)— 0. £ 
Dans le cas du disque on trouve pour 5,, étant donné que pour b— 0 % 
à valeur de cette contrainte doit être finie : , : FAT 
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g(r)  g(a) SE g(a) 
> (18) Tr — = Cal =?) — 3 | 


Cylindre indéfini. 

Il s’agit ici d’un problème de déformations planes. Soit un cyli 

| dre de rayon extérieur a et de rayon intérieur b. Supposons que l 

ee traitement développe des contraintes admettant l'axe du yes 
comme axe de symétrie. 


Les contraintes s,(r), cg(r), <,g(r), ainsi que la dilatation ôo(r) à 
= ê 


sont fonction que du rayon r. 


# 

e ne Par un raisonnement analogue à celui déjà fait dans le cas d 

L l'anneau infiniment plat on montre que :,, —0 et que la fonction d(z 

E: “obéit à Ha : 4% 
‘ MD PSE E dà - 

5 (9) = r dr or 1—vdr?" } 

D, Cette équation est comparable à l'équation (17). On remarque que dan 


ce problème de déformations planes intervient, à cêté du modul 
d'Young, le coefficient de Poisson. ù 


Cas où la dilatation obéit à une lot de diffusion. — Nous aliol 
étudier de façon plus particulière les distributions de contraintes rés 
duelles de dilatation créées par un phénomène de diffusion. ;. 

Soit une pièce à travers laquelle diffuse un corps. Faisons l bye 
thèse que la variation de volume spécifique qui apparaît en cha 
point varie linéairement avec la concentration du corps qui diffuse :# 


d —= K(c SRE a). 


c : concentration du corps diffusant au point P(æ, y) et au temp 
.a : concentration seuil du corps diffusant à partir de laquelle ap 

raît une dilatation, 
K : constante. 


La concentration du corps diffusant ést une fonction de l'espace € 
du temps qui obéit à la loi de Fick : 


n'a 
| D.Ac—-;. 


D : coefficient de diffusion de la matière pour le ISERE diffusär 
considéré, | 
de temps. Kg 


Les contraintes fonctions de æ, y et £ obéissent aux groupes d’ ‘éq 1e 
_tions suivants : 


Ent SE #= 0 | lo; + mr,y—=0 
RAR FRS RARE Le Ac + 5) =MKA 
2 me toy 0 | ut mo, —o 
EM n 
AC=S : Si c— c# sur le contour de la pièce. 
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— Dans ces équations nous avons considéré une condition au contour 
éxtrèmement simple. Le raisonnement qui va suivre est cependant 
Fr . “ . 

généralisable à des conditions plus complexes. 


» Equations réduites de la distribution des contraintes. — La solu- 
tion de l'équation de Fick peut être écrite en introduisant les variables 
‘éduites u et v : 


x æ y 
, U—= -—— DER — 
fe VD 


“La fonction solution apparaît alors comme indépendante du 
éoefficient de diffusion de la matière. 
… Considérons à un instant { fixé, les contraintes qui se sont dévelop- 


“à 


ées dans la pièce. Les variables u et v sont alors des fonctions d’es- 


é . : / Q Al 
u(u, v) et la dilatation à,(u, v). On peut écrire le système (20) sous 
à forme : 


dGu dTur 
34 2 SE — 0 lou + Miuy = 0 
ÔT ds 

tés [rtmo 
La 


Auo(Su + So) = MKAwC(U, v,t). 


me x’, y’ ayant subi un phénomène de diffusion. La distribution des 
traintes qui se développent dans ce corps, écrites à l’aide des équa- 
ons réduites, prend la même forme que précédemment. 

Seul est modifié le coefficient constant qui s’introduit dans l’équa- 
de compatibilité. 
Si les deux systèmes d'équations portent sur des pièces qui en coor- 
Oünnéés réduites ont les mêmes dimensions, on en déduit, étant donné 
é qui a été établi précédemment, que les contraintes ont dans ces 
modèles mêmes répartitions : | 
“Les répartitions de contraintes de deux pièces seront donc géométri- 
lement semblables si on peut identifier leurs coordonnées réduites : 


À 
AL 2 y LEE 
VD ‘VD VD VD 


Ce calcul nous conduit à caractériser un corps dans lequel se déve- 
pe des contraintes de dilatation obéissant à une loi de diffusion par 


% 


“ 


} 
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L est une longueur caractéristique du corps que l'on étudie, 


D est le coefficient de diffusion qui régit la dilatation qui se dév 
loppe en tous points du corps. Ce coefficient est homogène 
L2 ES 

test le temps de diffusion. ‘7 


Tous les corps homothétiques où les diffusions provoquées pendant u 
temps # sont telles que les nombres N soient égaux, auront des répa 
titions de contraintes géométriquement sémblables. 

De cette conclusion on déduit la méthode d’analogie suivan(e 
l'étude de la répartition des contraintes d’une pièce 1, de coefficient I 
ayant subi une diffusion pendant le temps #, peut être déterminée, 
partir de la répartition des contraintes d’un corps 2, de coefficient D 
ayant subi une diffusion pendant le temps #, Halde les diensiôf 


géométriques sont V5 fois celles de la pièce tr : 


rene JD) RÉ RAT 
= pre DV EE 


Cette méthotle générale peut être simplifiée si l’on étudie une if 
-sion dans un corps illimité ou, ce qui revient au même, une diffusit 
qui pénètre très peu dans la pièce. Dans ce cas, la diffusion est caract 


risée par le nombre N sans dimensions. 


NScE 
VÜt 


C'est pratiquement ce critère que nous appliquerons par la suite. L 


#74 


pièces devront alors être dans le rapport de similitude V5 (' éta 


le temps de diffusion de la pièce de coefficient D’). Cette métho 
impose cependant une condition au contour unique. 

La méthode d’analogie, que nous venons d'exposer, est possib 
moyennant certaines hypothèses que nous rappelons ici. 


a) La dilatation varie linéairement avec la concentration du cor 
qui diffuse. 
b) La diffusion suit la loi de Fick. 


Ces deux hypothèses entraînent que la dilatation nes l'on dévelop 
en chaque point obéit à une loi de Fourier. 

€) La concentration €», imposée au Contour, reste identique à a el 
en tous les points de ce contour dans le cas de la méthode Simp 

d) Les caractéristiques mécaniques de la pièce (Module d'Youf 
coefficient de Poisson) restent constantes. r 


e) La méthode est de plus limitée par le fait que le rapport de sin 


\ 


» y fx 
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itude des pièces ne peut être quelconque. Il est techniquement utile 
d’avoir : 
o 
7 
:% 
On ne peut en effet comparer un choc thermique, dans un acier où D le 
foeflicient de diffusion est de l’ordre de 10! cm? sec-! et le temps de 
Pordre de quelques secondes, à une diffusion d’atomes de carbone où 
TOR Fe PR. ; 
= 1077 cm? sec! et où les temps de diffusion /’ sont de l’ordre 


Di 107! X 1—10-!tcm?, D’ —10 * X 10 X 3600 —36.10 *cm?; 


T1 faudra donc, pour utiliser cette méthode d’analogie, disposer de 
nodèles dont les coefficients de diffusion et les temps de diffusion 
ïent dans un rapport tel, avec ceux de la pièce que l'on veut étudier, 
le les dimensions du modèle expérimental soient acceptables. 


ConCLUSION À L’ÉTUDE DU PROBLÈME PLAN. — L'étude des contraintes 
siduelles créées par dilatation dans une pièce nous a permis de 
montrer les points suivants : 


. Ces coefficients affectent l'intensité des contraintes et non leur 
épartition. L’intensité de ces contraintes augmente avec E et v. 
2) Si on sait reproduire dans une pièce de matière quelconque la 
riation de volume spécifique à, qui a été développée dans une pièce 
{ à : : - s 
onction harmonique prè<, les contraintes résiduelles des deux pièces 
nt même répartition. 

…3) Dans le cas où à, a pour origine un phénomène de diffusion carac- 


hode d'analogie simple peut être développée. Elle consiste à étudier 
néralement la répartition des contraintes dans une pièce où la 
fusion est caractérisée par D’ et 4” et dont Jes dimensions sont 
|/ 5; lois celles du modèle à étudier initialement. 


Nous chercherons dans un prochain chapitre le moyen de développer 


Jution. 
‘ot 


Problème tridimensionnel. — Le problème tridimensionnel de la 


tervenir des raisonnements analogues à ceux précédemment étudiés. 
(ous ne signalerons que les conclusions auxquelles ils conduisent. 


Ds 


' 


… 1) La distribution des contraintes d’une pièce dépend du module 
PYoung et dans le cas des déformations planes du coefficient de Pois- 


lonnée, et ceci à un coefficient de proportionnalité près et même à une 


srisé par D le coefficient de diffusion et £{ le temps de diffusion, une 


contraintes résiduelles dont il soit facile de déterminer la distri-. 


ribution des contraintes résiduelles de-dilatation dans une pièce fait. 


bidon did 
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EQUATIONS DE LA DISTRIBUTION DES CONTRAINTES. — À côté des équ: 
tions d'équilibre et des conditions aux limites qui s'écrivent comme 
élasticité classique, les conditions de compatibilité qui sont ici au no 
bre de six, sont de la forme : 


Ras re 20° 

1 (1 + v)Ac, + pi EE a) 

ÿ 220 2°ù 

(1 + V)AT + TT ARRET 5e ie Gr 2e Gy 6 


2e (Les autres équations se déduisant par permutation circulaire). 

La distribution des contraintes résiduelles dans un problème tri 
mensionnel est donc régie par douze équations. Dans ces équatio 
interviennent à côté de la fonction à,(x, y, z) le module d'Young ets 
coefficient de Poisson. 4 


ÉTUDE DE ces ÉQUATIONS. — De la même façon que dans le cas“ 
problème plan on démontre : 


— que si la dilatation à,(x, y, =) est une fonction linéaire de l’espa 
les contraintes créées, par cette dilatation sont nulles ; k 

— que la solution des douze équations est unique (On suppose ï 
“encore que l’état initial de la matière est sans déformation ni contrainte 
/  — qu'une méthode d’analogie est possible. Que l’on considère en ef 
deux pièces de formes identiques, mais de substances différentes, donti 
modules d’Young sont Ef et E:. On fait les deux hypothèses suivante: 


— les matières considérées ont même coefficient de Poisson 5 
— les dilatations qui apparaissent dans les pièces et que on dé 
gne par à et à ne sont pas indépendantes mais liées par la relatioi 


AG — a AG) x : constani 

Il en résulte que les deux pièces ont les mêmes isostatiques et quel 

contraintes sont dans le rapport : | 

, 1 il 1 1 rs! 1 ù È 

| ARTE Sy = Try yz Tex E: A 

g— = * > 2 === À 2 = mn a 1 r 

3 : Sy ay Vys Fax ce l 

. 1 ! LE un è 

L 5; ... Contraintes dans la première pièce. ‘ 
6 ... contraintes dans la seconde pièce. 


; 
* ‘Dans le cas où l’ origine des contraintes est un phénomène de diffusi 
obéissant à la loi de Fick, les équations donnant la distribution : 
contraintes dans la pièce peuvent être écrites sous forme réduite. 
Comme dans le problème plan on démontrera qu'une méthc 
d’analogie est possible. x sl 


> 


Conczusron. — L'étude des distributions de contraintes résiduel 
 tridimensionnelles conduit à des résultats analogues à ceux du P 


} 
4 F 


À 
Ê 
4 
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3. 

Blème plan. Cependant une difficulté supplémentaire s’introduit ici. 
Nous sommes obligés de supposer l’invariance du coefficient de Poisson 
lorsque l’on passe d'une matière à une autre. Il est normal que l’on 


lu figeage. 


és. DEUXIÈME PARTIE 


Détermination expérimentale de la distribution 
des contraintes résiduelles. 


“L'étude mathématique des équations donnant la distribution des 
contraintes résiduelles de dilatation d’une pièce a permis d'établir 
qu'une méthode de détermination analogique est possible, moyennant 
rtaines hypothèses. Cette méthode demande, pour être utilisée, que 
on puisse atteindre expérimentalement la distribution des contraintes 


identelle qui apparaît dans les matériaux photoélastiques. La théorie 
la photoélasticité permet en effet de relier la biréfringence à la dis- 
ibution des extensions qui se développent dans la pièce. Mais ces 
tensions et les contraintes qui en résultent sont habituellement déve- 
pées par des forces extérieures. Comme nous voulons déterminer 
les distributions de contraintes résiduelles, nous étudierons une méthode 
hotoélastique un peu particulière. Nous chercherons la liaison entre 
Bbiréfringence résiduelle et les extensions résiduelles de la pièce. IL 
évident que les lois de base de la photoélasticité restent valables. 
s chercherons à préciser dans quelles conditions la biréfringence 
duelle est l’image fidèle des contraintes résiduelles de la pièce. 


Nous étudierons les points suivants : 

— création de biréfringence résiduelle ; 

= liaison entre la biréfringénce et les contraintes résiduelles ; 

= contrôle expérimental de cette liaison dans différentes matières 
iotoélastiques. 


Remarquons que d’autres méthodes expérimentales pourraient être 
ilisées pour résoudre le système d'équations (III). Cependant aucune 
éthode n'apparaît aussi bien adaptée que la méthode photoélastique. 
èst pourquoi nous avons essayé de l’adapter au problème de la distri- 
ition des contraintes résiduelles. 


trouve 1c1 cette difficulté qui se présente déjà dans la théorie usuelle 


test 


4 


Lt 
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, Développement de biréfringence résiduelle. Étude des mécanismes. 
> Nous savons qu’il existe parfois dans les pièces photoélastiques ui 
“AA biréfringence alors que la pièce n’est soumise à aucun effet extérieu 
Cette biréfringence, que nous appellerons résiduelle, peut avoir de nor 
breuses origines et n’est pas forcément le signe de contraintes exista 
dans la pièce. Ein 
Ge? Nous cherchons à développerici une biréfringence particulière aÿa 
pour origine, de même que les contraintes que l'on veut étudier, w 
g variation de volume spécifique développée de façon non homogène da 
S la pièce. Nous essayerons par contre d'éviter le développement de tou 
biréfringence dont l’origine soit évidemment différente. Par exemple 
la biréfringence créée par une déformation plastique, celle qui acco 
pagne le phénomène de figeage, celle qui suit la décharge d'une pié 
Ë (élasticité retardée). : 
Br La biréfringence, dont on peut penser qu'elle a pour origine u 
variation de volume spécifique, est celle que l’on connaît sous le n© 
général d'effet de bord. È 

Le phénomène consiste dans le fait que, pour certains matériau 
Je contour libre d'une plaque se borde, au bout d’un certain tem} 
S . d’isochromes parfois nombreuses qui sont parallèles à ce contour 
phénomène, gênant en photoélasticité normale, a fait l'objet de noi 
breuses étu les et plusieurs mécanismes ont été proposés pour expliqu 
son apparition. On peut les résumer de la façon suivante :, 


"4 


a) Modification structurale du polymère. L- 
: b) Fixation ou perte de substance intervenant dans la compositions 
polymère. £ 


; Ces mécanismes, si on y ajoute le phénomène de trempe, sont c@ 
parables à ceux qui, en métallurgie, sont considérés comme étant 
source des contraintes résiduelles dues à une variation dé volume $ 
citique. Nous nous proposons d étudier ces mécanismes et de vérif 
par suite si les contraintes qu'ils engendrent correspondent bien 4 


. hypothèses faites. : È 

: ñ , , , . 

RS ÉTUDE DES MÉGANISMES DE DÉVELOPPEMENT. — Nous allons considé 

4 l'aspect physicochimique de ces mécanismes. | É 

ÿ f | 
Moi 


Modification structurale du polymère. — Il s’agit d’une polymé 
sation ou d’une polycondensation qui se poursuit avec le temps dans: 


NT ‘2 à mn 4 5 ; 
À __ plaques exposées à la lumière. Cette modification dont on n’estf 
0‘ maître, qui se produit par endroits dans la plaque photoélastique” 
Ru Se inexploitable pour l'étude des contraintes résiduelles. # 
sa 


Fixation ou perte de substance. — Beaucoup plus contrôlables 

la biréfringence créée par fixation ou perte de solvant. Dans le ca$ 
l'absorption il s’agit d’un matériau qui, par sa composition, prés 
* : une affinité chimique pour divers solvants. Par exemple la vap 
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d'eau présente dans l'air peut être absorbée par la substance dont lés 

bords se gonflent. Ce gonflement crée des contraintes de compression 

au bord qui s’équilibrent par des contraintes d'extension à cœur. 

Que le gonflement entraîne une compression s’explique par le fait 

que la dilatation que l’on provoque est gênée par les couches sous-adja- 

éentes. On est en présence d’une pièce qui se dilate mais dont les extré- 

mités ne peuvent guère se déplacer. 

… Dans le cas d’une perte de substance le matériau est au contraire 
iche en un solvant et un équilibre s'établit entre la matière et l’atmo- 

Sphère ambiante. Dans ce cas, une contrainte d’extension apparaît en 

Surface, suivie au cœur d’une compression. 

… Ces échanges, perte ou fixation de substance, sont régis par les lois 

e la diffusion, et obéissent par suite, avec une précision plus ou 

moins grande, à la loi de Fick. 

Des études portant sur la diffusion de molécules organiques dans les 

auts polymères ont montré que cette diffusion est rarement fickienne 


. 8). 


molécule diffusante minérale, petite, n’altérant pas les propriétés de la 
hatière et qui sera : soit l’eau, soit l’ammoniaque. 
“Trempe. — La trempe produit facilement une biréfringence rési- 
duelle dans la plupart des matières photoélastiques. Le processus de 
fapparition des contraintes a été expliqué et mis en évidence expéri- 
léntalement (cf. 1). 

“De l'étude de ces mécanismes nous déduisons que seuls les deux der- 
ers peuvent être utilisés pour créer une biréfringence résiduelle. 
ous préciserons leur condition d'emploi dans chaque cas parti- 
ulier. 


$ jaison. entre la biréfringence résiduelle et les contraintes rési- 
“elles. — Les différents mécanismes que nous venons de décrire per- 
ettent de développer une biréfringence résiduelle dans les pièces 
hotoélastiques. Cette biréfringence, par l'emploi des lois de la photo- 
Bsticité, peut être traduite en terme de contraintes. Les contraintes 
nsi calculées s’identifient-elles aux contraintes résiduelles qui appa- 


Dans ce paragraphe nous allons rechercher les expériences qui per- 
ltent de contrôler le sens physique des contraintes résiduelles cal- 
lées. Les expériences que nous décrirons seront appliquées par la 
ile aux différentes matières photoélastiques. FAI 

“La liaison entre la biréfringence et les contraintes résiduelles sera 


te en étudiant les points suivants : 
Rappel des lois auxquelles obéissent les contraintes résiduelles de 
atation; . 

» Annales de Physique, 1058. 53 


LRQ 


— 
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_ Calcul des contraintes résiduelles par les lois de la photoél: 
ticité ; 3 

— Expériences permettant de contrôler si les contraintes résiduel 
ainsi calculées obéissent bien aux lois énoncées. 


Lois DES GONTRAINTES RÉSIDUELLES DE DILATATION. — Les lois pl 
siques auxquelles obéissent les contraintes résiduelles, et ceci que 
que soit leur origine, sont au nombre de deux. Ces deux lois traduit 
simplement l’équilibre des contraintes dans la pièce. On doit do 


AVOIT : 
ES 
> 6 ds — 0 


qui exprime que la résultante des contraintes pour un plan quelconq 


est nulle, et : 
—— 
D'or ds—0o 


qui exprime que le moment des contraintes par rapport à un pointqu 
conque doit être nul. E 
Nous voulons de plus que les contraintes résiduelles développi 
aient pour origine une dilatation. Le tenseur contrainte devra done vé 
fier le système d'équations (IT) établi au chapitre précédent. 
Toute contrainte résiduelle calculée à partir de la biréfringence ré 


duelle d’une pièce devra, pour être: utilisable, obéir à ces lois. B 


vérification est une condition nécessaire pour la signification physic 
des contraintes ainsi calculées. É 


CALCUL DES GONTRAINTES RÉSIDUELLES PAR PHOTOÉLASTICITÉ. — AY 
de faire cette vérification, il est nécessaire d'étudier la loi de base dt 
photoélasticité. 4 

Cette loi, dite de Maxwell-Neumann, exprime que le retard opt 
qui apparaît en un point est proportionnel soit à la différence 
contraintes principales, c’est l’aspect de la loi dû à Maxwell, soit” 
différence des extensions principales, et c’est l’aspect de la loi dû à 
mann. Cette loi s'exprime donc sous la forme : S 


(23) k1 = Ca(p— q), 


. 


P; q : contraintes principales ; 


(24) kk— Cale; — 6), | 
ks 
“ 
€, e2 : extensions principales ; a : épaisseur de la plaque et ces d 
expressions sont en effet bien équivalentes dans le domaine classi 
de l’élasticité. H 
Dans le cas des contraintes résiduelles ces deux lois ne sont | 
équivalentes. Nous allons montrer en effet que les deux coefficient 


4 


CA 
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: 


ne peuvent être constants simultanément. En effet, étant donné 
lations qui lient les contraintes aux déformations : 


"1 
# 


Ee, = p— yq + Ei, 
Ees — q — vp + Eù, 


LE. que : 


ble cas le plus général 5, :< 6, le rapport des coefficients C et C, 
variable. 


ès n'a aucune signification, ou, ce qui est une hypothèse plus fruc- 
à et que confirment de nombreux autres travaux, cf. (6), que ces 
“lois ne sont pas équivalentes et que l’une d'elles doit être considé- 
bmme la loi de base de la photoélasticité. 

hoix d’une loi de base de forme (23) est impossible à faire. Il est 
let facile de constater que si l’on admet une telle loi on doit trouver 
mentalement, pour une pièce n’évoluant pas au cours du temps, 
bre des contraintes. Or, de nombreuses expériences montrent 
n'en est pas toujours ainsi. 

best donc amené à admettre la proportionnalité entre la biréfrin- 


sut expliquer le déséquilibre apparent des contraintes résiduelles 
Minées par photoélasticité. 

bosons en effet que le coefficient de Brewster soit modifié dans le 
Et K au bord de la pièce, C étant sa valeur au centre. 
Mcontraintes deviennent au centre p, et g, car k4k— Ce(p; — qi). 
rd de la pièce au lieu de déterminer les contraintes p et q nous 
ons Kp et Kg car l'étude photoélastique suppose C constant : 


k21—=KCe(p — q) = Ce(Kp — Kg). 


st certain que les contraintes p19, qui étaient équilibrées par p 
e le seront pas par Kp et Kg. 

nmon-équilibre des contraintes déterminées par photoélasticité 
änsi être expliqué par la variation de C. 

par contre, il y a dans la pièce équilibre des contraintes montrons 


s coefficients, E, v, C1 sont constants dans la plaque. 
effet, à cœur, loin de toute altération, on a 8, —ÿô,—o et par 


I+v . 
(De ms AUTÉ 


d de la pièce on a : 


est donc amené à conclure ou que l'étude des biréfringences rési- 


et la différence des extensions principales. À l’aide de cette loi, . 


Es 
@ 
à 
À 
F 


“1 
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Si donc C reste constant dans la pièce on conclut : 


Ô: = Oo. 


5 . I 12 . . à 
On pourrait aussi conclure que se varie en sens 1nverse de r 


Cette conclusion valable mathématiquement est peu vraiseml 
physiquement. 

En conclusion on constate l'intérêt de vérifier l’équilibn 
contraintes résiduelles déterminées par photoélasticité. Cet équ 
n’est pas une propriété commune à toutes les contraintes résidi 
Seules des contraintes de dilatation vérifieront cette propriété. 


VÉRIFICATION EXPÉRIMENTALE. — Si la vérification des équ 
d'équilibre est sans difficulté il n’en est pas de même du groupe d 
tions (IF). 

En effet la méthode de contrôle la plus directe serait de connäï 
fonction de dilatation 5,(x, y) que l’on développe en tous points 
pièce et de calculer le tenseur contrainte qui en résulte. On compa 
ensuite le résultat de ce calcul au tenseur contrainte détermin 
photoélasticité. 1 

Malheureusement il est très difficile de connaître, a priori, la 
tion (x, y) que l'on va développer dans un corps. Nous ferons 
cette démonstration de façon indirecte. La méthode que l’on sui 
que l’on précisera pour chaque exemple, consistera à déterminer 
rimentalement dans une pièce les contraintes et par applicatio 
équations (II) la fonction &,(x, y). On modifiera alors la forme de 
pièce par un usinage et l'on sera en présence d’une nouvelle pièce 
on connaît en tous points la fonction &ç(x, y). On appliquera al 
méthode de vérification directe. 1 

Comme mathématiquement on a pu donner une solution po 
PORTES et les disques infiniment minces on expérimentera sur Ces 
séries de modèles. | 


Poutre infiniment mince. — Considérons une poutre de bas 
tangulaire dont la longuë 
grande vis-à-vis de l’épaiss] 
de la largeur (fig. 3). re 

SUDÉOURe que par un 
mène de trempe ou de di 
nous développions dans cett 
tre une biréfringence. Les 
qui sont parallèles aux 
ABCD, AA'B'B ne sont: pà 
un même état de contrainte 
ramènerons ce problème” 
Fig. 3. ; un problème de photo 


Î 
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nes découpant une poutre mince MM’ matérialisant le plan 
lan. La distance MA doit être grande vis-à-vis de la perturbation 
mficielle qui a été provoquée par le phénomène de trempe ou de 
USion, 

tie poutre a une distribution de contraintes facilement calculable 
P photoélasticité. La contrainte 6, est en effet nulle partout. On a 


R(y) = Cas:(y) 


L : épaisseur de la plaque découpée ; 
y) : retard optique au point d’ordonnée y; 
: constante de Brewster. 


JERapdy = 0 


Rey = 0. 


irquons que cette dernière vérification sera immédiate si la biré- 
‘ence développée admet l’axe des æ comme axe de symétrie. 

expérience de la poutre est la seule qui puisse permettre de vérifier 
ihbre des contraintes. En effet, l’une des contraintes étant nulle 
id optique donne directement la seconde contrainte. Dans tous les 
Scas on est obligé de séparer les contraintes par les formules de 
rell-Mesnager. Or ces formules supposent l'équilibre. Les 
intes que l’on détermine par l'emploi de ces formules seront for- 


calion du système (WT). 


üs le cas des poutres, les contraintes doivent vérifier l'équation (13) 
> au chapitre précédent. 

6 traitement a respecté la symétrie de la pièce et si l'on suppose 
dus que la dilatation provoquée est nulle à cœur on démontre que : 


dy) = [o2(0) — x(y)]. 


démontrer que les contraintes obéissent bien à une équation de la 
(13) utilisons la méthode préconisée plus haut, car nous connais- 
aintenant la fonction de dilatation &,(y) créée en chaque point. 
uons la largeur de la poutre par un usinage qui est supposé ne 


roduire de contrainte, ni altérer la fonction 8,(y) (fig. 1). La lar- 


NA 


sants. 


ca cé 
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. 4 rise 
geur passe de 2e à e + e'. La contrainte 6,(y) est régie par une 
tion du même type que précédemment mais la fonction dilatato 
ici connue : 


s,(y) = — Ei,(y) + ay + B". 


L'étude photoélastique de la poutre donne R'{y) retard optiqu 

point y d’où la contrainte ,(y) déterminée expérimentalement. 
Mais comme on connaît à,(y) on peut aussi déterminer cette contr 

théoriquement. En effet, des équations d'équilibre on tire a’ et FN 


Pe+e)+E(e—e)—E [Taty)dy =0 


(26) g” 2 1 a” , re 
ps Genus 20 2e 2 Ce 2 —E8 [sy)ydy =e. 

Si nous avons un bon accord entre les résultats théoriques et & 
mentaux dans le calcul de 6,, nous aurons là une confirmation di 
physique des contraintes résiduelles obtenues à partir de la bi 
gence résiduelle. + 


Disque infiniment mince. — Une nouvelle confirmation de las 
fication physique des biréfringences résiduelles que l’on développe 
être obtenue en étudiant des disques infiniment minces. É 

Pour que ces biréfringences et par suite ces contraintes poss 
bien une symétrie axiale, les disques que nous étudierons ou bien“ 
extraits de cylindres infiniment longs ayant subi un phénomèi 
trempe ou de diffusion, ou bien auront eu leurs faces protégées au 
du traitement. | 


Équilibre des contraintes. 


Les contraintes radiales et tangentielles 5, 6p sont les contr 
principales. Le retard optique R(r) est une fonction du rayon r # 


R(r) = Cd(s, — 6p). À 


C : constante de Brewster ; Ÿ 

PC ve K & 
d : épaisseur du disque. £ 
La séparation des contraintes 5,— 54 se fera par formules de Ma 
Mesnager. Ces contraintes vérifient, par suite de la méthode dé 
utilisée pour les déterminer, les conditions d’équilibre. À ce pe 


vue l’expérience du disque ne donne pas de renseignements il 


x; 


Le € 6 


Vérification du système (NT). 


Ces contraintes, si elles ont pour origine une dilatation is 
doivent être régies par l'équation (17). Les contraintes 6,, son 
de la forme (18). : 


1 
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» Connaissant par l'expérience 5, et s nous pouvons en déduire la 
ncüuon dilatation ô(r). 


Il est nécessaire de poser ici encore que la variation de volume spéci- 
que provoquée à cœur est nulle. 


4 On trouve : 
27) do(r) = % [(ap(o) + s,(0)) —(sgfr) + c(r))]. 


-Connaissant la fonction ô4{(r) nous pouvons appliquer maintenant la 
méthode de vérification directe. Perçons dans ce disque un trou de dia- 
nètre 20. Si cet usinage a été fait sans créer de contraintes et n’a pas 
modifié la fonction ô,(r) développée dans la partie restante du disque, 


cette nouvelle distribution de contraintes, avec de nouvelles conditions 
. . . , Li . 
aux limites. Soit 5, et sg ces contraintes. 


On aura : 


s,(a) = 5,(b) — 0. 


7 


alidité du sens physique des contraintes calculées à partir de la biré- 
hngence résiduelle. 


chercher les expériences qui nous permettent de contrôler les points 
hivants : 


elles d’une pièce ? 

kLes contraintes résiduelles développées ont-elles bien pour origine 
ie dilatation ? 

L'étude photoélastique nous a montré que l'on ne pouvait séparer ces 


tion sont aisément interprétées par la photoélasticité. Les contraintes 
Siduelles de distorsion ont pour conséquence d'imposer une variation 
1 coefficient de Brewster. L'équilibre des contraintes calculées par 
iotoélasticité est une preuve que leur origine est due à une dilatation. 


L'obéissance des contraintes calculées par photoélasticité aux groupes 


on peut calculer les nouvelles contraintes. C’est l'équation (17) qui régit 


“Par photoélasticité on peut déterminer expérimentalement 6, et og. La: 
oncordance des résultats théoriques et expérimentaux confirmera la 


“Conclusion. — Nous nous sommes proposé dans ce paragraphe de 


La biréfringence résiduelle est-elle l’image des contraintes rési- 


Bux aspects des contraintes résiduelles. Seules des contraintes de dila- 
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d'équations (IL) justifiera la signification physique de ces contrainte 
ainsi que les hypothèses faites au cours de ces calculs. à 

Ces expériences vont maintenant être réalisées sur différentes matière 
photoélastiques. 


Étude des diverses matières photoélastiques. — Les différentes matiè 
res photoélastiques où l’on va développer des contraintes résiduelles € 
vue de contrôler leurs origines par la mise en œuvre des expériences pré 
cédemment décrites seront : la hakélite BT 61893, l'allite ou CR 39 
l’araldite B, le plexiglas. . 

Le choix des trois premières matières résulte d’une étude rapide fait 
sur elles. Il nous a paru intéressant de comparer ces résultats à ceul 
obtenus en utilisant du plexiglas. 


DisPosiTiF EXPÉRIMENTAL. — [l est nécessaire de déterminer les 1s0 
chromes et les isoclines qui se développent dans les maquettes. Nou 
utilisons pour cela un banc photoélastique normal. 

Mais, pour nos expériences, où l’ordre d’interférence est très élevé à 
bord, le banc de photoélasticité dont le grossissement est faible, d 
l'ordre de deux, apparaît comme mal adapté. Pour connaître avec plu 
de précision l’ordre des isochromes et leur distribution au voisinage de 
bords, il a été utilisé un microscope polarisant. Une lunette donnaitd 
la lumière parallèle qui, polarisée par un nicol, traversait perpendic 
lairement le modèle. A laide du microscope qui possédait un nicc 
analyseur nous mettions au point sur la face de la sortie du modèle 
Les isochromes et les isoclines apparaissent alors peintes sur cette fat 
Ce microscope qui a un grossissement de 18,5 à 4o, équipé d’un mic 


_ mètre oculaire permet de connaître avec précision l’ordre des isochrome 


et leur répartition au voisinage des bords de la plaque. La source 


lumière était au choix polychromatique ou monochromatique (raie ven 


du mercure À— 5 461 À). 

Enfin, pour déterminer les ordres faibles d’interférences (quelqu 
centièmes de longueur d’onde) il a été utilisé soit un analyseur 
pénombre, soit la méthode de Tardy. M 

Dans ces expériences où il faut déterminer des ordres d’isochromt 
aux bords des pièces, les conditions suivantes doivent être réalisées. 


1) Les faces de la pièce doivent être orthogonales aux bords. Cet 
condition est réalisée par un usinage soigné et par le fait que l’on 
évité de polir les faces. 

2) Les rayons doivent être normaux aux faces de la lame. Pour dété 
miner l'importance de ce phénomène considérons les points suivants 


a) Supposons que les indices lents et rapides n” et n! soient constañ 
dans la lame. Le retard optique : 


* 


Ô—e(n"—n"') 
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évient si le rayon incident fait l’angle à : 


; 8 — e(n" cos r—n’ cos r') 


sin 1—nsin r’ sin ? — nn" sin r’’ 


n'—n'<o,oi n'on'n1,6. 


mgueur d'onde, il suffit de choisir z tel que : 
2 _ de radian. 


est là une condition facilement réalisable. 


-b) Dans nos expériences on ne peut admettre n° et n'’ constants. La 


Hérence des deux indices varie dans le plan de la plaque car : 
ki Ce(p — q)—e(n"—n). 


e : épaisseur de la plaque, 
p, q : contraintes principales. 


uvons admettre que n — n” reste constant, dans les conditions les 


s défavorables, sur 0,02 mm. 
our éviter toute altération du retard optique sur le parcours on choi- 
la un angle ? tel que : 


. L 5 
men de radian 
e—3 mm.n mn" — 1,6: 
)n. Dans nos expériences On aura : 
ee Es de radian. 
I 000 
Essais sur La Baéuire BT 61893. — La matière photoélastique 


à du type glyptal (condensation de l’anhydride phtalique et du gly- 
ol). Cette résine qui est de couleur jaunâtre possède les coefficients 
actéristiques suivants : 


module d’Young — 43 200 kg/cem— ; 


51 on veut une différence de marche AG inférieure à un centième de : 


Cette condition sera obtenue en faisant un réglage par autocoilima-, 


noue sous le nom de bakélite BT 61893 est une résine de condensa- 
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| Étude de la trempe. — Étudions, des poutres et des disques trem 


pés. La trempe sera réalisée en immergeant dans un bac d'eau à tem= 
pérature ambiante, des pièces préalablement chauffées. La tnpéeu 
| initiale est choisie de façon à développer les contraintes maxima. Cette 
température doit cependant être telle que : 
1) au cours du chauffage il n’y a pas altération de la matière ; 
2) pour les dimensions de la pièce et la vitesse de trempe utilis 
aucune rupture à cœur n'apparaît. 


if 


i 
$ 


Cas des poutres. 


Un parallélépipède de bakélite de 100 X 30 X 30 mm chauffé 


‘1100 C, est refraidi par immersion dans l’eau à 20°C. Une poutre de 
se 3 mm d'épaisseur, matérialhisant le plan médian, est découpée par usi= 
_….. nage. Il a été remarqué que, si la température initiale était choisie ne 
/  rieure à 1000 C, des ruptures à cœur lors de la trempe ou lors d 


* : l’usinage apparaissaient. LÀ 
Figure { nous avons les isochromes développées dans la poutre. La 
LS WT distribution des isoclines nous permet 
d'écrire que, suivant l’axe des y 
et dans une zone assez large autour 
de cet axe, les deux contraint 


principales sont 5, st 6, avec : 


#1 


RS 4. — Isochromes dans une Fig. 5. — Contraintes dans une poutre b: 
Fe poutre de bakélite trempée. de bakélite trempée. 
# | Gi 0 et R(y) = Cas,(y). 

LR R(y) : retard optique au point d’ordonnée y; 
Fe Fa a : épaisseur de la plaque ; 

mr. _ CG : constante de Brewster. 


V8 
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. Figure 5 nous avons tracé la courbe R(y) donnant le retard, en frac- 
ton de longueur d’onde, en fonction de l’ordonnée y. 

Sachant que la bakélite a une constante photoélastique positive, 
c'est-à-dire que l’axe lent coïncide avec la plus grande des contraintes, 
il est facile de déterminer avec une lame dont l'axe lent a été repéré, 
les contraintes qui sont en compression ou extension le long de l'axe 
des ordonnées. On trouve ici, comme dans tous les phénomènes de 
trempe de la métallurgie, des contraintes de compression à bord, sui- 
vies à cœur d’une extension. 


Équilibre des contraintes. 


Si la constante de Brewster n’a pas été altérée par le traitement nous 
devons constater l'égalité des aires représentant, au coefficient Ca près, 
là résultante des contraintes en compression et en extension. 

Dans le cas de l’expérience représentée (fig. 5) la détermination des 
isochromes a été faite à 2/100 de longueur d'onde près. Au bord même 
de la pièce l’erreur est plus grande car elle résulte de l’interpolation de 
la courbe R(y). Cette partie de la courbe (fig. 6) tracée au microscope 


R(y) 


Fig. 6. — Retard optique 


au bord de la poutre. 


polarisant permet d'obtenir une précision absolue de l'ordre de Æ 1/10 
de longueur d'onde. Cette erreur est obtenue par une répétition du tracé 
de la courbe R(y) et l’on détermine la dispersion des mesures. 
L'erreur due à l’usinage est ici négligeable. En effet l’usinage d un 
bloc épais 100 X 30 X 30 mm développe peu de contraintes et le décou- 


: page du plan médian se fait sans altérer les bords de la plaque. Un essai 


préalable montre que cet usage crée un retard optique de l’ordre du cen- 
tième de longueur d’onde sur les bords de la plaque. 

La résultante des contraintes en compression est proportionnelle à 
l’aire S qui calculée avec les unités de la figure 5 donne : 


S, == 320 + 15 mm? 


j 


CE ETES NE EE OLA UE 


[ 


1 


L 
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alors que la résultante des contraintes en extension est proportion- 
nelle à : 


Ss=—= 310-720 mm°. 


À la précision des mesures, qui est de 6/100, on peut affirmer l’égalité 
des aires et par suite l’invariance du coefficient de Brewster. On peut 


- déterminer dans ce cas la résultante des contraintes en compression et 


en extension. On trouve étant donné que a — 3 mm et C — JAP; 
pour la résultante des contraintes en compression R; —9 + o,4 kg et 
pour la résultante des contraintes en extension R: = 8,8 + 0,6 kg. 
Dans ces conditions avec quelle précision peut-on affirmer que la dila- 
tation provoquée est isotrope ? Pour faire ce calcul d'erreur nous admet- 
tons en première approximation deux cuefficients de Brewster, l’un 


. relatif à la partie comprimée, l’autre à la partie tendue. S'il y a varia- 


tion d’une de ces valeurs vis-à-vis de l’autre elle ne peut être qu'infé- 


- rieure à la précision de nos mesures. On trouve : 


A(à — À) AC 10 


be DE 


La dilatation est donc la même, à 1/10 près, dans toutes les directions. 
Cette expérience a été répétée et l’on a constaté que l’équilibre n’est 


, vérifié que si certaines conditions expérimentales sont respectées. Consi- 


dérons le tableau suivant (p. 833) résumant nos essais. 


Dans ces essais nous avons fait varier la position de la plaque d'étude 


par rapport aux faces de trempe ainsi que la dimension et la forme des 
éprouvettes. L'équilibre est vérifié quand la poutre est découpée suivant 
le plan médian du parallélépipède, il ne l’est plus quand cette plaque 


est voisine des forces de trempe. Enfin l'équilibre est vérifié de façon 


médiocre quand la plaque d’étude matérialise le plan méridien d’un 
cylindre trempé. 


Figure 7, nous avons tracé la courbe donnant le retard optique en 


_ fonction de l’ordonnée y pour le plan médian du parallélépipède 


100 00 19: 


Avant de conclure sur les expériences considérons le comportement 


. de ces contraintes quand on diminue la largeur de la poutre. 


Usinage de la poutre. 


a) Étude expérimentale. 
étudiée. 


La largeur de la poutre qui était de 30 mm est ramenée par usinage 
à 19,8 mm : 


— Considérons la plaque précédemment 


2e — 30 mm e+e'— 19,8 mm. 


\ 


CRE « 


‘« 


des 


en." 


PVO OR DER PET. 


Le réseau d'’isoclines permet d’écrire le long 
une zone entourant cet axe : 


RU 
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R(y)= Cac, (y). 


: \ 


de l’axe des y et pour 


Figure 7 nous avons tracé la nouvelle répartition des contraintes le 
long de l’axe des y. La précision dans la mesure du retard optique est 
la même que précédemment, mais il faut tenir compte ici des contrain- 
tes créées par usinage. Un essai préalable nous a permis de chiffrer cette 

erreur dans des conditions d'usinage correctes. Pour une plaque de 
3 mm d'épaisseur on a un retard optique de 1/10 à 2/10 de longueur 
d'onde le long du bord usiné. 


, 


(4 


PEN [a yey — 49,5 ke PT 


a — 52 kg/cm” * 


dA 6 


AE JE undy — 31 kg/em =, 


7 


da’ 12 
œ 100 ? 


d 
B'—— 10,5 kgfom® Ê 3 . 


: ; LE érature È : Se 
Dimension et forme ie Dimension et place Équilibre 
de la pièce trempée Uénale de la pièce découpée des contraintes 
en millimètres de trempe pour l’étude photoélastique en p. 100 
= Plan z = 0 de " 
100 X 30 X 30 1109 à 20° Plan médian 100 X 30 X 3 4/TO0MN 
x Plan z — ro , * 
100 X 30 X 30 110° à 20° 100 X 30 X 3 20/100 
à Plan z = 15 ! LR 
100 X 30 X 30 1109 à 20° 100 X 30 X 3 Pas de contrainte 
100 X 30 X 13 95° à 17° Plan médian 100 X 30 X 3 3/100 
| Cylindre — 29,5 h — 100 1109 à 18° |Plan méridien 100 X 29,5 X 3 10/100 
b) Étude théorique. — Figure 8 nous avons tracé la courbe 5ç(y). , 1 


| On trouve que la dilatation varie entre 8,6.107* et zéro en prenant 
a ap : … | 
une valeur négative (compression) de —0,2.10 : 
La résolution du système (26) donne étant donné que : 
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83/ 


pr V 


me ku, 


PA 


=. 


Courbe ox (y) 


L +. courbe théorique 
+ courbe expérimentale 


| 
| 
| 


Fig. 7. — Contraintes, après usinage, Fig. 8. — Dilatation provoquée i 
dans une poutre de bakélite trempée. par trempe dans une poutre de bakélites 
\ L 


- La contrainte qui s'établit dans la plaque est donc : - 


| c(y)—=—Edo(y) + 52y — 10,5. 


_ être fausse, montre que la dilatation $ que l’on atteint est purement 
relative à celle développée au cœur de la pièce. 
2) Si la biréfringence n’est pas symétrique les calculs précédents ne 
| sont plus valables. On peut cependant vérifier que la différence des 
contraintes avant et après usinage est, comme le veut la théorie, : 
_ linéaire. C'est ce que l’on a vérifié sur l'exemple de la figure 9. Cette 
. ‘ vérification qui est simple et beaucoup plus précise que les calculs 
æ théoriques précédents ne peut cependant les remplacer, elle n’est 
qu'une conséquence nécessaire de la théorie. 
_:  Etudions maintenant la répartition de contraintes de trempe dans les 
disques. 
ne 


Figure 7 nous avons tracé cette courbe. La précision des calculs est # 
faible puisqu'ils nous donnent les contraintes à environ 15/100 près. A 
une précision un peu supérieure on constate que les courbes théoriques M 

‘ et expérimentales se superposent. 4 

Remarques. — 1) Pour faire celte série de calculs il est nécessaire 1 

_ de partir d’une courbe de biréfringence symétrique par rapport à l’axe : 
des æ. C’est en effet cette condition expérimentale qui nous permet « 
d'atteindre, dans la poutre initiale, la fonction dilatation. A côté decette « 
condition expérimentale nous faisons de plus l'hypothèse que ô(y) est N 

_ nulle au centre. Cette condition, qui dans certains cas de trempe peut ; 
1 


sÉ éimmnt…. 


* 
; 


d 


Fes 


» à 
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kg cm°? ; à 


DE 2 


> ) 
mm 1 
Î ù 


2 50 


+ É 
‘4 . Fig. 9. — Contraintes dans une tes de bakélite trempée. € 
| 1 Avant usinage 2 Après usinage 3 Différence des contraintes. \-+ 
5 : ; 
vs Cas des disques. 55) 
; NRA 
… Un cylindre de bakélite, de diamètre 2a — 29,70 mm et de hauteur fe 


hi 33 mm, chauffé à 980 C est refroidi par immersion dans l’eau ts 
à 139 C. Un disque de 3 mm d’ épaisseur caractérisant le plan médian ‘ 
est découpé au tour. Il a été remarqué que si le saut de température > 

“lors de la trempe était supérieur à une centaine de degrés, desruptures & 
‘au cœur du cylindre apparaissaient. Elles se présentent sous la forme à 
- d’une petite bulle. à 


Ce 


4 Etude photoélastique. T2 
… Figure 10 nous avons les isochromes et une position particulière des £ 
“isoclines pour un tel disque. 11 
È 4 
4 
: : 
: t4 1,04 
# t 
“& Fig. 10. — Isochromes et isoclines K 
E dans un disque de bakélite trempé. à 
Ë : 
we 1 
4 54 
: 19 — | 
4 
11 
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Par les formules de Maxwell-Mesnager nous séparons les CS 
e 11 nous avons SP les contraintes radiales et tangentielles 


Figur 
DRE du rayon. La courbe ô(r) déduite de la formule (27) a ‘à 
tracée figure 12. 
P L 
è 
40 + 
20 È 
_ 
4 
* 
4 
100 À 
Ÿ 
€ 
À 
F1 
4 
L 
200 | 
È 
L 
| 
148 138 128 mm k 
Fig. 11. — Contraintes dans un disque de bakélite trempé. | 
+ ? 
Fig. 12. — Dilatation provoquée par trempe dans un disque de bakélite. M 


. 
ri 
s 


L'erreur dans la mesure du retard optique est variable en fonctiot 
du rayon. Comme dans le cas de la poutre l’erreur absolue passe di 
+ 1/10 au bord du disque à + 1/100 de longueur d’onde au cœur d 
Ja pièce. Cela entraîne une erreur absolue sur la contrainte qui vari 


de 10 à 3 kg/cm?. 


Usinage du disque. 


Pour vérifier l’origine des contraintes, considérons leur comport 
ment lors de l’alésage du disque. 


a) Calcul théorique. — Le choix du diamètre d’ alésage doit être t 
qu'il provoque la variation maximum des contraintes dans l’annea 
afin de permettre une bonne vérification expérimentale. 


: 
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On trouve que la variation de la contrainte tangentielle est telle 
que : 


- r_:s sub" zx -x\/o(f)  wla) 
= pa (a + — À). 


a : rayon extérieur de l’anneau, 
b : rayon intérieur de l'anneau, 
54 : contrainte tangentielle dans le disque, 


54 : contrainte tangentielle dans l’anneau. 
La différence des contraintes varie donc entre : 


‘4 BOUT — 0, : 


| r_ 2h? pe(b) _ e(a) 
L = | + 


+ F=Q 
Damr — 0 : 
NAS PRE fe — so 
8 BTE Te b a | 
PP — 


… Si nous admettons une répartition de 
” contrainte du type 1, figure 13, après 
 alésage nous devons avoir une répartition 
de contrainte du type 2, figure 13. Nous 
choisirons donc le rayon b aussi voisin 


que possible du rayon a et tel que 


b 
reste faible ou nul devant si -an- 


- neau doit rester par ailleurs de dimen- 
- sions appréciables pour ne pas être dé- 
- formé au cours de l’alésage. 

Dans cette expérience nous avons ET to 
- choisi : LM 
a— 14,85 mm, “< 
b—9 mm. à | 
2 
- Pour déterminer le nouveau système de contraintes 5, el 5g qui s'établit 
dans la pièce il faut résoudre le système (29). | et 
“ On trouve que les nouvelles contraintes qui s’établissent dans Pan: #0 07 
“ neau sont (en kilogrammes par centimètre carré) : 


D 4 ARR R 
Lee AE VE 


#1 
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nf Ye he at gse is 


On remarque que les contraintes 5, et 5; du disque donnent directe- 


ment : : u 4 
o(r (9 j 

Se : 

gr) = sfr) + 20. | 


. , LA . ° 
Figures 1/et 11 nousavons représentélescontraintes 5, ef s ainsi calcu- » 


” # D , LU 
lées. Elles sont déterminées avec une erreur absolue qui est de l’ordre & 
d’une dizaine de kilogrammes par centimètre carré. 


: 

K. 

‘4 

kg.cm°? ! : 

rs 

60 à 

40 £ 

ù 20 È 
il 0 ê 
r4 

# 

? 

; * 
} 

$ 


100 Courbe g’(r) <# 

{ Fm L 

+, théorigue « expérimentale F : 

; 4 
{ ww 

< i DR 

Ce 

200 S $ 
VA » n 
I à ‘ e | UE l 4 
j Fig. 14. — Contraintes dans un anneau de bakélite, "à 
#1 : | “4 
: ë 

| 1 
no b) Vérification expérimentale. — L'étude photoélastique de l’an-" 


_ neau nous permet de tracer la courbe du nouveau retard optique R'(r) : 

qui est apparu dans la pièce après alésage. On constate que les | 
_ contraintes radiales 5, et tangentielles ss sont bien les contraintes 
| principales. 2 

Par les formules de Maxwell-Mesnager nous séparons les contrain-" 

tes, l'intégration étant faite à partir du bord extrême du disque | 

_ s(a)—0. Les contraintes 5’ et 5, déterminées avec la même précision 

- que dans le cas du disque, sont représentées figure 14 et 11. 1 EVE | 

Si l’on compare les courbes théoriques et expérimentales représen- 


1 
| 


# SONRREESS 


4 


MA É ; tj ts 
# } ") 
A L mn 
3 
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radiale qui étant de valeur faible est de détermination moins précise) 
on constate que : 


. tant la contrainte tangentielle (nous laissons de côté la contrainte 
1) il y a accord des résultats, à la précision de nos expériences près, 
dans la majeure partie de la courbe : 
2) il y a désaccord entre l’expérience et la théorie dans la partie de 
la courbe où le rayon varie entre b et b + 1 mm, c’est-à-dire autour de 
la zone qui vient d’être alésée. On peut expliquer ce phénomène en 
” admettant que les contraintes sont dans cette zone perturbées par les 
- contraintes d'usinage. 
d 


‘Conclusion et remarques : 


- a) L'étude faite sur les poutres et les disques trempés montre que 
= les contraintes ainsi développées sont, dans les limites de précision de 
nos expériences : 
1) en équilibre (ce qui entraîne l’isotropie des dilatations provo- 
> quées); 
» 2) régies par le système d'équations (II). 


On peut donc appliquer à ces contraintes les résultats de la première 
partie. 


b) Les conclusions, pour être justifiées, exigent que la pièce étudiée 
soit dans un état de contraintes tel que la photoélasticité plane soit 
applicable. Il ne suffit pas que la pièce découpée soit mince pour que 
l’on puisse affirmer que la contrainte normale à la plaque est nulle. 
L'étude que nous ferons au dernier chapitre nous montrera que les 
… isostatiques ont des courbures fortement variables dans les angles de 
la pièce (fig. 24). Il pourra donc se produire, si la pièce est découpée 
… trop près des faces de trempe, une variation de l'orientation des 
… contraintes principales dans l'épaisseur même de la plaque. On est 
à donc là en présence de modèles inexploitables par la photoélasticité. 


È 


pe 


# 


oc) Notre démonstration de la nature des contraintes créées par 
trempe ne porte que pour un certain domaine de températures de 
“trempe, entre 110° et o° G. Il n’est pas certain que des trempes plus 
‘violentes continuent à créer des dilatations 1sotropes. 


d) On remarque que certaines courbes de dilatation présentent, après 
“de fortes valeurs positives, des valeurs faibles négatives correspondant 
à une contraction. Ce phénomène est observable dans les poutres 
- comme dans les disques. De même on peut noter que les contraintes 
ques et expérimentales que l’on détermine dans un modèle 


“usiné présentent une légère différence dans une certaine zone (zone B, 


3 fig. 14). 
“ Nous montrerons que l’on peut expliquer ces deux remarques par 


E\ 


£ 3 


ke 
2 


\ 
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une diffusion secondaire se produisant au sein même du matériau, 
Étudions au préalable les contraintes créées par diffusion. 


Étude de la diffusion. — Étudions la biréfringence et par suite 
les contraintes provoquées par un phénomène de diffusion dans less 
pièces de bakélite. Nous ne considérerons, sauf cas particulier, que la 
diffusion de molécules d’eau. La diffusion peut être réalisée en immer-« 
geant dans un bac d’eau les pièces d'étude ou plus simplement en less 
abandonnant pendant quelque temps à l'air ambiant. 

Des essais préliminaires montrent que la biréfringence créée en bacs 
d’eau, à une température égale ou supérieure à la températures 
ambiante, est une biréfringence qui évolue rapidement au cours dus 
temps. Cela nous interdit de faire, sur de telles pièces, la séne 
d'expériences nous permettant de connaître la nature des contraintes 
résiduelles développées. Nous ne ferons donc l'étude quantitative” 
complète que sur des pièces dont la biréfringence a été développée à 


. températuré ambiante et dans l'air ambiant. Cette biréfringence est, 


pratiquement constante pendant quelques dizaines d'heures. Dans um 
prochain paragraphe nous considérerons les diffusions un peu particu 
lières créées en bac d'eau ou avec d’autres liquides que l'eau. À 

Les expériences exposées maintenant étant les mêmes que dans le” 
cas de la trempe, nous nous contenterons d’en formuler les résultats. 


Cas des poutres. — Un parallélépipède de bakélite 14,8 X 10 
X 100 mm usiné avec précaution a séjourné pendant 3 mois au 
laboratoire. Il a été alors découpé une poutre de 2,9 mm d'épaisseur 
matérialisant le plan médian. 0 

Figure 15 nous avons tracé la courbe donnant le retard optique en, 


fonction de l’ordonnée y. N.. 
4 

kX  Æ 

5 4 
Fig. 15. — Biréfringence créée 

1 par diffusion dans une poutré de: 
" y bakélite. à 
La 

1 mm. ñ 


Équilibre des contraintes. 


La résultante des contraintes en compression, proportionnelle 


l'aire S:, est équilibrée par la résultante des contraintes es 


sion S2. 


Avec les unités de la figure 19 on trouve : | 


Si — 330 + 15 mm?, 
S2 — 320 + 20 mm°. 


| 
| 
: 
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On a donc développé, à la précision de nos expériences, des 
_ contraintes en équilibre, ce qui confirme que l'origine de ces contraintes ' 
est bien une dilatation. 1 
On constate que l'équilibre des contraintes est vérifié pour toute ; 

* poutre découpée à plus de 1 mm des faces du parallélépipède. Cela 
. résulte de l’extrême localisation de ces contraintes. NA 


= 


Usinage de la poutre. 


TN 


2 Par usinage on a ramené la poutre à n’avoir plus qu’une largeur : 
de 6 mm: Le 


4 2e — 14,8 mm e + e —6 mm. k 
— Par photoélasticité il est facile de déterminer la nouvelle répartition ae 
… des contraintes. Figure 16 nous avons tracé la courbe 5,(y). 77 

k 4 
F. à 
-c# kg.cm "? - LCA 


Fig. 16. — Contraintes de diffusion dans une poutre de bakélite. rl 
+ théoriques . expérimentales. "0 


…. On peut aussi théoriquement résoudre le système d'équations (26) et 
… retrouver ces contraintes. On a ici : | 
170 


A — 6 kg/em—t a’ — 55 kg/cm* | 
B—/4,2 kg P—— 14 kg/cm—? Re 


er 


set par suite la contrainte 5,(y) qui s'établit dans la poutre est en kilo- 
‘grammes par centimètre carré : LE 


Q 


(y) = — Eôo(y) F 55y — 14. ) 


7: 2 » pe. ps! 2 J M 
Tigure 16 nous avons tracé cette courbe. On constate qu'il y a accord, à 0 
Ma précision de nos expériences, entre les résultats théoriques et À 

périmentaux. Ne. 
- Pour confirmer l'intérêt des contraintes créées par diffusion étudions 


“celles qui se développent dans un disque. | # 


Gas des disques. — Un cylindre de bakélite de 37,8 mm et de 
auteur À — 10 mm est usiné avec précaution. Dans ce cylindre qui a “4 
éjourné 3 mois au laboratoire, on a découpé un disque de 3,1 mm F3 
‘épaisseur caractérisant le plan médian. 
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Étude photoélastique. 3 PARLE 
Figure 17 nous avons représenté les contraintes radiales et tangen- 
tielles en fonction du rayon r du disque. La contrainte radiale est ici 
beaucoup plus faible que dans le cas des disques trempés, elle évolue 
entre o et 6 kg/em—?. La contrainte tangentielle varie entre une 


à; 


kg.cm”? 


hi $ Fig. 17. — Contraintes de diffusion x 
g dans un disque de bakélite. æ 
ê 

i 

ar forte compression (— 150 kg/cm-?) et une valeur faible d'extension 
. (+6 kg/em—?). Cette variation se fait dans une zone qui est de l’ordrè 
_ de 3 mm autour du bord du disque. * 


, . A \ 
L'erreur dans la mesure du retard optique est du même ordre que 


k celle trouvée pour le disque. 4 
+ Lt 


Usinage du disque. : 


| 0) > 7 fe 1 , . ÿ 
Dur a) Calcul théorique. — Figure 18 nous avons représenté la fonc» 
_ tion 5o(r) calculée à partir des valeurs expérimentales précédentes: 


TPS Gotr) 


Fig. 18. — Dilatation due à une diffusion dans un disque de bakélite, 


. Pour provoquer par usinage une grande variation de la contrainte ta 
gentielle nous avons été amené par des considérations, analogues 
celles exprimées au paragraphe précédent, à choisir : 
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a—18,9 mm; 
b—15,r mm. 


… La résolution du système (29) donne, pour les contraintes qui s’éta- 
blissent dans l'anneau (en kg/cm?) : 


= 17— 96 + (fr) 
' 3 
Gg — 17 + 6 + cgfr) . 


r 


… Elle est déterminée avec une erreur absolue qui est de l’ordre de 


“ b) Vérification expérimentale. — L'étude photoélastique de l'anneau 
” nous donne le nouveau retard optique R’(r). 
4 Les contraintes séparées par les formules de Maxwell-Mesnager sont 


. théoriques et expérimentales trouvées pour la contrainte tangentielle. 
#] 


Courbe O3 (nr) 


s + théorique + expérimentale 


100 


Fig.19. — Contraintes de diffusion 
dans un anneau de bakélite. 


… nos expériences, dans la majeure partie de la courbe. Au voisinage de 


L La L 
d'usinage. | 


7 que la courbe qui donne la dilatation en fonction de la distance au bord 
de l’éprouvette passe dans certains cas d'une valeur fortement positive 
| à une valeur faiblement négative avant de s’annuler, Nous avons noté 
. ce phénomène, de façon particulièrement nette, dans les expériences de 


pièce (fig. 8). 


Figure 19 nous avons représenté la contrainte 5 ainsi calculée. 


… représentées figure 19. Sur la même figure nous avons porté les valeurs 


* On constate ici encore qu'il y a accord des résultats à la précision de. 


… la zone alésée la courbe théorique s’écarte de la courbe expérimentale, 
… cette perturbation peut s'expliquer par l'introduction de contraintes 


* Autres phénomènes de diffusion. — A) Nous avons déjà signalé 


trempe qui ont développé des contraintes importantes au bord de la 
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La valeur négative de la dilatation 5 correspond physiquement à une 
diminution de volume vis-à-vis du volume initial. On provoque un tel, 
phénomène soit en abaissant la température de la pièce, soit en appau- 
vrissant d’un de leurs gonflants, si elles en possèdent, les mailles de la 
matière. LM 

On pourrait peut-être expliquer le phénomène de dilatation négatives 
qui accompagne la trempe par le mécanisme suivant. L 

Le traitement de trempe développe dans la bakélite une zone A où 
les contraintes sont en compression et une zone B où les contraintes, 
__ sont en extension. Il est facile de constater, en calculant les exten-, 
| sions e,ete,, que la zone A est dilatée alors que le cœur de la pièce 

(zone B) n’a pratiquement pas été modifié. i 

Dans le cas de la trempe de la ‘poutre de bakélite, étudié précédem-s 

ment, on trouve : 

Ee; —6,(0) e; —=0,10.107 ® 


Ee, = 5,(0) — (1 + v)5:(7). 


La courbe e, a été tracée figure 20. 


ey.10? 


Fig. 20. — Extensions dans une poutre 
de bakélite trempée. 


ds ag bare Benne 


Courbe ey (y) 


dé 


DT ET AT TL 


Si la matière est riche en gonflants, c'est-à-dire en molécules qui 
! n interviennent pas dans la structure même de la maille, ces molécules® 
_ : ontla possibilité de se déplacer. | 


à Dans la bakélite, qui est un produit de condensation, nous avons un: 
excès de molécules d'eau. On conçoit que ces molécules, qui sont peti-| 
.  . tes, migrent assez facilement de la zone B à la zone dilatée A. 1 


x, * . # 4% . . 
à C'est cet appauvrissement en molécules migratrices des couches voi- 
sines de la zone dilatée qui nous permet d'expliquer l'apparition d’une! 
j dilatation négative. 5 


à 
| Remarquons que ce phénomène est faible et que les biréfringences. 
qu'accompagnent cette variation de dilatation sont de l’ordre du dixième 
.!_ de longueur d'onde pour une épaisseur de plaque de 3 mm. | | 
DANE justifier ce mécanisme nous avons fait les deux expériences sui- 
vantes : 


DATÉE \ 


y 


MÉTHODE PHOTOÉLASTIQUE ET CONTRAINTES RÉSIDUELLES 845 


a) On a fait diffuser dans la bakélite des molécules de benzène. Ces 
» grosses molécules créant une dilatation dans la zone A ont entrainé 
elles aussi une aspiration des molécules migratrices de la partie B. 
: Figure 21 nous avons tracé la courbe de la dilatation ainsi obtenue. 


So (unité arbitraire) 


Fig. 21. — Diletation provoquée par une diflusion de benzène. 


… Cette expérience faite à température ordinaire avec un corps chimi- f 
uement inerte confirme l'origine purement physique du phénomène. - 


« b)Si l'on part d’une matière qui ne possède pas de molécules migra- 
trices le phénomène ne doit pas pouvoir être observé. On a donc fait 
subir une trempe à des pièces d’araldite et de plexiglas qui sont des 1 
produits de polymérisation. Nous n’avons pas observé dans ce cas une te 
dilatation négative. VE 
… 11 semble donc que l'hypothèse de ce mécanisme soit acceptable. 
Remarquons que le même mécanisme a été démontré dans le cas des 
diffusions d’atomes d'azote ou de carbone dans les mailles du fer. 


Remarque. — Nous avions supposé, lors de l'étude du système 
d'équations (IT) qu’un usinage pouvait être fait dans une pièce sans y 
ltérer les dilatations initialement provoquées. Le mécanisme que nous 
enons d'exposer met en doute cette hypothèse. En effet les molécules F4 
igrent plus ou moins suivant l'intensité des contraintes créées aux 
bords de la pièce. Or-tout usinage provoque généralement une brutale Ro 


odification de l'intensité des contraintes. Il y aura donc une modifica- is 
on des migrations qui se développent au voisinage des zones dilatées. 7 
On peut ainsi expliquer les faibles différences mises en évidence dans x ci 
s matériaux entre les contraintes théoriques, calculées à partir d’une $C 
courbe de dilatation existant dans la pièce avant usinage, et les contrain- 0 
es expérimentales trouvées, différences qui se produisent bien au voi- se 


nage des zones dilatées. 


Conclusion à l'étude des contraintes de diffusion. — L'étude faite | 
bntre que les contraintes de diffusion développées dans la bakélite 
unt, à la précision de nos expériences : "118 


à 


® bn c 
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— en équilibre (ce qui entraîne l’isotropie des dilatations provo- 
quées) ; i 

— régies par le système d'équations (HT). 

On peut donc utiliser la biréfringence résiduelle ainsi créée pour 
l'étude des distributions des contraintes résiduelles de dilatation dans 
les pièces. ? 

Lors de l'étude des fortes diffusions on a constaté, qu'après stabilisa- 
tion, les contraintes calculées sont en équilibre. La dilatation ainsi pro- 
voquée est donc toujours isotrope. L 

CONCLUSION GÉNÉRALE A L'ÉTUDE DE LA BAKÉLITE. — La bakélite BT 6189% 
apparaît comme une matière intéressante pour l'étude des contraintes 
résiduelles de dilatation. 4 

Les expériences que nous venons d'exposer montrent que la trempe 
et la diffusion créent des biréfringences qui, moyennant certaines pré 
cautions expérimentales, ont une signification simple du point de vut 
photoélastique. Les contraintes qui en résultent sont, à une précisior 
qui est de l’ordre de 10/r00, des contraintes résiduelles de dilatation 

On a constaté que les contraintes créées par trempe ou par diffusio 


. ont des aspects identiques. Les contraintes de diffusion sont cependan 


plus localisées au bord de la pièce que les contraintes de trempe. + 

Les traitements ainsi exposés seront par la suite appliqués à des pièce 
de formes quelconques. | é 

Nous allons donner maintenant des résultats d’essais obtenus ave 
d’autres matières. | 

Essais sur L'ALLITE où CR 39. — La matière photoélastique connu 
sous le nom de CR 39 ou allite est une résine thermodurcissable. Ell 
est obtenue par polymérisation du diglycolcarbonate, le monomèr 
étant lui-même le résultat d’une estérification. Cette substance -extré 
mement transparente possède les caractéristiques suivantes : î 


E— 17500 kg/cm—? C=— 30 Brewsters. 


oéécaid dat ‘un 


Une étude rapide montre que la biréfringence résiduelle qui se dévi 
loppe au bord d’une plaque est, suivant le cas, signe de contraintes e 
compression ou en extension. | 

Si l’on prend une poutre que l’on chauffe à une trentaine de degré 
pendant plusieurs heures on développe des contraintes d’extension: 
bord. Si on laisse alors séjourner la poutre dans un bac d’eau on con 
tate que cet effet de bord disparaît. Si on prolonge le séjour de la pot 
tre dans l’eau il-se développe un nouvel effet de bord, signe cette fois € 
contraintes en compression. 8] 
. Gette matière apparaît donc extrêmement intéressante pour l'étut 
des contraintes résiduelles. On peut à volonté développer des céntraint 


_— 
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« 


“en compression ou en extension. Ces contraintes ont pour origine un 
(l 


départ ou une fixation de molécules d’eau. 

- Malheureusement l'équilibre des contraintes dans une poutre n’est 
pas vérifié. 

Le non-équilibre des contraintes entraîne une variation du coefficient 

h de Brewster dans la plaque et par suite l'impossibilité d'exploiter les 

- biréfringences résiduelles obtenues. 

; -Nous avons fait sur ce matériau les remarques suivantes : 

à a) L’allite est une substance quise présente en plaques plus ou moins 

| épaisses. On constate une forte biréfringence initiale lorsque l’on fait une 

- observation parallèlement au plan de la plaque. Ces contraintes initia- 


les peuvent expliquer la non-isotropie des dilatations que l’on provoque. 


b) Il nous a été possible de figer des contraintes résiduelles, révélant 
des contraintes d'extension à bord dans ce matériau. Cette biréfrin- 


# 2.7 » # | LA \e 

« gence, créée par perte de substance, se fige aisément car l'élévation de 

température nécessaire au figeage ne s'oppose pas mais au contraire 
, es Lo) pui 78 D ; 

. développe cette biréfringence. 


- Ce matériau, actuellement inexploitable pour l’étude des contraintes 
résiduelles, a l’intérêt de montrer par quelle méthode il est possible 
+ de figer des contraintes résiduelles. Il serait intéressant de pouvoir 
| répéter ces expériences avec une plaque d’allite dépourvue de contraintes 
- initiales. 
É Essais SUR L’ARALDITE B. — L’'araldite est une résine thermodurcis- 
* sable. C'est un polymère de condensation appartenant à la classe des 
… résines épikotes. Le durcissement de cette résine est le résultat d’une 
“ polymérisation obtenue par addition d’une petite quantité d’amine. 


… Cette matière, de couleur jaune brun, a les caractéristiques suivantes : 


E — 30 000 kg/cm? C— 55 Brewsters. 


“4 Étude de la trempe. 
La trempe ne développe pratiquement pas de biréfringence dans 
 l’araldite. 

… Une trempe de 100° à 10° provoque, dans une poutre de 15 mm 


“hhio de longueur d’onde. Cette biréfringence est trop faible vis-à-vis 
A , . . , Ë , . é 

des biréfringences parasites provoquées lors de l’usinage pour que nos 
“ modèles puissent être étudiés avec précision. 


» Étude de la diffusion. 


» Si on laisse pendant quelques jours une poutre d’araldite à l'air 
lambiant on constate qu'il s’y développe un effet de bord intense. Cet 
effet a pour origine une diffusion des molécules d’eau de l'atmosphère 


D la pièce. 


3 


4 » CURE e = , s74 
d'épaisseur, une biréfringence qui est au maximum de l’ordre de 8/10 à 


A 


+4 


LE 
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On a étudié cette diffusion én suivant la méthode déjà exposée dans: 
‘le cas de la bakélite. MAR TE #4 
Figures 22 et 23 nous avons représenté la distribution des contraintes 
développées dans une poutre et un disque. Ces contraintes de 
équations d'équilibre et le système d'équations (III). La précision dés 
expériences est analogue à celle obtenue dans le cas de laibakélite. 


Fig 22e Fig.,23. 
) 
Fig. 22. — Contraintes de diffusion dans une poutre d’araldite.. 4 
4 
Fig. 23. — Contraintes de diffusion dans un disque d’araldite. e 
ER On constate qu’il ne se produit pas au sein de ce matériau des diffu: 
sions annexes. Les dilatations développées aux différents points de L: 
2 pièce ont toujours été trouvées positives. À 


Cette matière est donc extrêmement intéressante pour l'étude de 
contraintes résiduelles. Pour le type d’araldite étudié seuls les phéno 
mènes de diffusion créent des biréfringences notables. 

æ Essais SUR LE PLEXIGLAS. —Le plexiglas étant le matériau usuel de 1 
à photoélasticité il nous a paru intéressant de lui faire subir les essai 
précédemment décrits. 

Rappelons que le plexiglas résulte d’une polymérisation du méthyl 
mélacrylate auquel on ajoute un plastifiant. Les caractéristiques sont 


E = 36 000 kg/em-? C—5 Brewsters. 


La trempe développe dans le plexiglas une biréfringence assez faible 
Elle est au maximum de l’ordre de 2/10 à 3/10 de longueur d’ond 
pour une plaque de 1 cm d'épaisseur. î 
Le plexiglas peut, dans certaines conditions, fixer des molécule 
d'eau. Un disque de plexiglas, laissé dans l'eau à 35°C pendant un 
semaine, avait une biréfringence à bord de 1,4 X (épaisseur r cm). Cet: 


‘8 biréfringence disparaît rapidement à l'air libre et est par suite difficil 
Le à étudier. On constate cependant que les dilatations ainsi développé: 
hs: 

\ 


s 
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sont toujours positives et qu'il n’y a pas de migration de molécules au 
sein de ce matériau. 

” Il résulte des propriétés du plexiglas qu’il est difficile d'y développer 
un effet de bord appréciable, ce qui en fait un matériau de choix pour 
les études photoélastiques normales. 


. ConNGLuSsION À L'ÉTUDE ExXPÉRIMENTALE. — Nous avons dans cette 
deuxième partie étudié les moyens de développer une biréfringence 
résiduelle et recherché les expériences permettant de contrôler sa signi- 
fication physique. 


Dans cette étude nous avons noté les points suivants : 


. il est important de relier la biréfringence aux extensions et non aux 
contraintes. On peut justifier ainsi l’origine des contraintes résiduelles 
que l'on étudie et expliquer le déséquilibre des contraintes de distor- 
sion calculées par photoélasticité ; 

» les phénomènes de trempe et de diffusion développent généralement 


“biréfringence due à la trempe dépend du coefficient de dilatation de la 
“matière. On doit donc distinguer dans ces expériences les corps thermo- 
- plastiques des corps thermodurcissables ; 
… Jes matières photoélastiques obtenues par condensation sont généra- 
lement riches en molécules d’eau. Des phénomènes secondaires de 
diffusion peuvent alors s’y produire. Ces migrations de molécules sont 
généralement assez faibles pour ne pas gêner l'étude du phénomène 
initial ; 
. les expériences faites sur les poutres et les disques de bakélite et 
d’araldite montrent qu'il est possible d'y développer des contraintes 
résiduelles de dilatation. Il est nécessaire que les matières soient avant 
“tout traitement dépourvues de contraintes initiales. Ces contraintes 
perturbent en effet l’isotropie des dilatations que l'on provoque. 
Sachant maintenant développer des contraintes résiduelles de dilata- 
tion nous allons étudier quelques applications. 


TROISIÈME PARTIE 


Applications à quelques cas simples. 


—. Nous allons appliquer la méthode photoélastique à la détermination 


de contraintes résiduelles de dilatation de quelques pièces de formes 
. simples. 

D Ces applications ont un double but. te 

+ D'une part, confronter cette méthode aux autres méthodes expéri- 
mentales de détermination des contraintes résiduélles. 


-une biréfringence résiduelle dans les matériaux. L'apparition de la- 


A ÿ 


à 
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D'autre part, préciser le mode d'emploi de la méthode photoélas- 
tique. Sa pi z 
Nous appliquerons ensuite cette méthode à la détermination des dis- 
tributions de contraintes dans des pièces de formes simples. Poutre. 
plan méridien d’un cylindre, ellipse. | 
Ces applications nous permettront de déterminer les renseignements 
que l’on peut obtenir par cette méthode et ainsi de conclure ce travail. 


Principes des autres méthodes de mesure. — Les méthodes utilisées 
pour la détermination des contraintes résiduelles ont fait l'objet de 
nombreuses publications, cf. (io) et (11). Ces méthodes (méthodk 
extensométrique, de dureté hertzienne) permettent de déterminer l’inten: 
sité des contraintes, quand celles-ci ont une orientation simple © 
connue dans la pièce. Parfois même, certaines de ces mesures imposen 
une variation lente de l'intensité des contraintes dans l’épaisseur de LE 
pièce. 

La comparaison des résultats obtenus par la méthode photoélastiqui 
et les autres méthodes se heurte donc à plusieurs difficultés. { 

:) Il ne sera possible de comparer que des intensités de contrainte: 
et non des répartitions. % 

2) La comparaison des résultats portera sur des contraintes créée: 
par diffusion. * 

Ces limitations étant connues il nous a paru cependant intéressant di 
confronter les résultats obtenus par ces diverses méthodes. 5 


0 
? 


Détermination du produit Di. — Nous avons montré dans la pre 
mière partie que la diffusion dans un modèle est généralement caracté 
risée par un nombre N sans dimension : 
PARLE 

VD : 
Il est donc important de déterminer dans chaque cas le produit D 
caractérisant une diffusion. Remarquons, en conséquence de la théori 
faite, que c’est le coefficient de diffusion et le temps de diffusion régis 
sant la courbe de dilatation ô,(x, y, €), qui interviennent ici. 1 

La détermination de ce produit sera faite, soit par l'étude de 1 
courbe à(x, y, t), soit par l'étude d’une grandeur qui lui est directe 


ment proportionnelle et qui est par suite régie par la même loi 4 
Fourier. 


; 
3 


N 


Par exemple, dans le cas d’une pièce cémentée, la dilatation qu 
apparaît en chaque point est directement proportionnelle au taux d 
martensite formé. Dans ce cas, on raisonnera directement sur la courb 


donnant le taux de martensite formée en fonction de la distance au bor 
de la pièce. | : 


i 


> ‘ 
ne &, < 
L'ALCUR 
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La détermination du produit Dé sera faite, dans le cas d’une poutre, 
en calculant l’aire comprise entre la courbe G,(y) et les axes de coordon- 
nées. En effet : 


Le ào(y)dy = (Br — 8;)V Dé. 


L 
ee Vz 


… Si nous connaissons par suite de l'étude photoélastique ou de l'étude 
métallographique la courbe ô,(y), nous déterminerons facilement le 
produit VDé. 
5 la valeur de ce produit obtenue dans les exemples de 
empe et de diffusion précédemment étudiés. 
a) Cas de la trempe dans la bakélite : 
… Poutre : VD{—9,7.10-° cm. 
“ Disque : VDié— 21.10? cm. 
… b) Cas de la diffusion dans la bakélite : 
» Poutre : V Di—5.10-? cm. 

- Disque : Dé — 5,7.10-? cm. 
c) Cas de la diffusion dans l’araldite B : 
. -Poutre : VDé— 11.10 2 cm. 
- Disque : VD4 = 10.10? cm. 

Es 


= Comparons ces résultats à ceux que développent des traitements 


courants dans les aciers. Nous admettons en première approximation 
que ces traitements obéissent à une loi de Fick. 


NESXN 


… Nitruration.— Soit un acier de nitruration Cr, Al, Mo. Les temps 
isuels de nitruration sont de l’ordre d’une centaine d'heures et D le 
oefficient de diffusion est de l’ordre de 0,3.1077 cm/sec-t. On a donc : 


4 - VDé — 10.10 ? Cm, 


endant 7 heures à 885° C, cf. (11). Le produit VD4 calculé à partir du 
aux de martensite formée a été trouvé égal à : | 


4 | . VD{— 6.107? em. 


«à. 


» Trempe. — Soit un cylindre de 98 mm de diamètre en acier 
C 3) chauffé à 550o° C et trempé à l’eau, cf. (2). On trouve : 


VDé— 300.10? Cm. 


Nous constatons que le produit V Dé est du même ordre de grandeur 
ur les pièces métalliques de cémentation ou de nitruration et pour 
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les pièces de bakélite ou d’araldite ayant subi une diffusion. Nou 
avons là une circonstance favorable qui va permettre une utilisation 
simple de la méthode photoélastique pour l'étude des distributions de 
contraintes dans les pièces cémentées ou nitrurées. À 

Considérons par exemple le disque cémenté précédemment étudié 
Son diamètre est de 58 mm. La détermination des contraintes le lon 
d’un rayon a été faite par la méthode extensométrique. Le produi 


VDé est dans ce modèle de 6.10-° cm. Il est facile de le reproduir 
dans une pièce de bakélite. 1 

Après quelques essais nous avons réussi à développer, dans un dis 
que de bakélite de diamètre 58 mm, une diffusion telle que : É: 


"à 


VDé= 5,7. 107cm: 


Dans l'acier, la contrainte tangentielle varie de 140 kg/mm** 
3,6 kg/mm?. Il y a à la surface du corps, par suite d’une hypertrempe 
diminution de cette contrainte. | 

Dans la bakélite, la même contrainte varie de 150 kg/cm-?à 4 kg/em# 
On constate donc, bien que l'on étudie des contraintes n’obéissant pa 
rigoureusement à des lois de Fick, que les tensions ainsi développée 
sont approximativement proporlionnelles. On pourra donc en premièr 
approximation, utiliser cette méthode pour déterminer les distribution 
de contraintes dans les pièces cémentées ou nitrurées. 4 

La difficulté d'emploi de cette méthode consiste à réaliser un traitt 
ment qui, pour une pièce de dimensions, données imposera au produ 
V Dé une valeur connue. Ce traitement sera mis au point par des essai 


préalables. : 


, : Re : : Ë 
Les phénomènes de diffusion sont facilement exploitables. Q 


constate en effet que si l'on expose à la vapeur d’eau pendant un tem} 
donué des modèles de formes et de volumes différents, il s'y dévelopf 
des diffusions identiques caractérisées par le même produit /Dé. | 

Il n'en est pas de même pour les phénomènes de trempe. Le traiti 
ment ainsi que les dimensions de la pièce influent sur la valet 


produit VD#, les essais préalables doivent tenir compte de ces différen: 


facteurs. 1 
l 


Distribution de contraintes résiduelles pour des pièces de formes sin 
ples. — POUTRE DE DIMENSIONS riNIES. — Soit une poutre 100 X 30 mn 
Cette poutre matérialise le plan médian d’un parallélépipède. On pe 
considérer que cette poutre est une section extraite d’un parallélép 
pède infiniment long dont la base est le rectangle 100 X 30 mm. L’usinaé 
permet donc de passer d'un problème de déformations planes à 1 
problème de contraintes planes. On sait que les isostatiques n’ont p 
été modifiées mais que seule l'intensité des contraintes a varié : | 


! 


Er 
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z TP Fay 


 Gxs Oys Try * CONtraintes après découpage ; 
(4 


, Op Ty : Contraintes avant découpage. 


ua 


4 Le tracé des isostatiques de cette poutre a donc une signification 

physique. Figure 24 nous avons tracé ce réseau en adoptant la conven- 

tion habituelle de la photoélasticité. En trait plein ont été dessinées les 
Sostaliques tangentes aux contraintes 6,, en trait pointillé les isostati- 

Le. tapgentes aux contraintes 6. Les contraintes 5, et « sont telles 
que : 

=" 


ne 


Gi > O9. 
2 


- Nous pouvons, à l’aide de ce tracé, déterminer l'influence de la lar- 
Le de la poutre sur le réseau des isostatiques et ainsi préciser les 
Conditions d'emploi des méthodes extensométriques ou de durée hert- 
Zienne. Il nous est de plus possible de suivre les variation des contrain- 
tes et en particulier de noter les variations de la contraintes 5, le lung 
de l’axe des abscisses. 

De : 


SDR Rep RrEnne 


à 


a: 


Q 
om 


NU 


ARS EE enr E 


Fig. 25. — Evolution des isostatiques. 


Nous avons diminué la largeur de cette poutre et tracé le nouveau 
réseau d'isostatiques qui s’y établit figure 25. On constate que le réseau 


x axes a diminué. 


\ 
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été perturbé et que le domaine où les contraintes 6,, 5, sont parallèles. 
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: 4  : 

PLAN MÉRIDIEN D'UN CYLINDRE. — Il s’agit d’un cylindre que l’on 

2 D re 

trempé et dont on a découpé une plaque matérialisant le plan méri 
dien. La figure 26 représente les isochromes dans cette section. 


ch dun * 
a RP Ro AE de + 


cit 


Re Fig. 26. — Isochromes dans le plan méridien d’un cylindre trempé. 


Nous avons un réseau d'isostatiques extrêmement perturbé (fig. 27 
Comme nous ne savons interpréter que les réseaux venant de problème 
» de contraintes ou de déformations planes nous ne pouvons relier © 
réseau aux isostatiques qui initialement existaient dans le cylindre. es 
là une limitation de la méthode qu'il ne faut pas oublier. 


séet * sh. 


Éd sas HE) 0 


Fig. 27. — Isostatiques dans le plan méridien d’un eylindre trempé. 


un. bb tt sait dut à de dc dt RÉ ins. ÈS. 


: Il nous a paru cependant intéressant de tracer ce réseau d'isostatiqu 
Car il montre que le phénomène de trempe crée parfois des perturb 
tions importantes dans les pièces. 


À 
CYLINDRE DE BASE ELLIPTIQUE. — On a étudié la section d’un cylind 

de base elliptique. Ce cylindre a été trempé et l’on a extrait par usinag 

__ uneellipse de faible épaisseur, Figure 28 on a représenté les isochrom 
_ de cette ellipse. “ 


| 
{ 
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(® LUNA’ D." 
NAN 
DURS 


. Gette expérience a été faite dans le but de déterminer sur les deux 
axes de l'ellipse la valeur du produit V/De. Dans cette ellipse, où les 


à 


= 


2 


Y 


, 4 . . w , 
légère variation de ce produit de l'ordre de 10/100. 


NY 
“ 


ARR 


Fig. 28. — Isochromes dans une ellipse trempée. 


Nous avons là une limitation de la méthode de trempe pour l’étude 
des contraintes obéissant à une loi de Fick. Il faut que le contour de la 
pièce et la trempe que l’on réalise développent dans le modèle une 


” diffusion dont les caractéristiques soient constantes en tous points. 


Conclusion. — Pour faire une étude pratique de la distribution des 
contraintes résiduelles de dilatation ayant pour origine un phénomène 
» de diffusion il faut : 

- 1) Déterminer D et # caractérisant la diffusion qui a été produite 
- dans le matériau que l'on veut étudier. h 

2) Reproduire dans le matériau photoélastique la valeur du 
nombre N caractérisant la diffusion et la géométrie du corps que l'on 
‘étudie. 

. . Cette reproduction est simple si l’on utilise une diffusion de molé- 
cules d’eau dans la matière. On constate en effet dans ce cas que le 
produit VD4 est, pour un traitement donné, constant quels que soient 
… la forme et le volume du modèle considéré. 

* De plus on a remarqué que le produit VDé était du même ordre de 
- grandeur dans les pièces de cémentation et dans les pièces de bakélite 


” axes ont été choisis très différents dans Le rapport 0,6, on constate une. 


z. 
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, 
absorbant de l’eau. Pour l'étude de ces phénomènes la réalisation des 
modèles est simple. 
Il n’en est pas de même dans les phénomènes de trempe où l’on 
constate que le produit VDr est variable suivant le volume et la formie 
de la pièce. 
Pour des modèles de formes compliquées la trempe ne peut être uti- 
lisée pour développer une dilatation obéissant à une loi de Fick. 


CONCLUSION GÉNÉRALE 


Nous nous proposions au début de ce travail de rechercher si la 
photoélasticité pouvait être utilisée pour l’étude des contraintes rési- 
duelles. 

Cette recherche comprenait obligatoirement deux parties : 


— upe partie mathématique pour formuler le problème ; 
— une deuxième partie pour rechercher une résolution expérimen: 
tale des équations. ; 


Nous allins résumer ici les résultats que nous avons obtenus: 
formuler les améliorations que l’on pourrait apporter à la méthode ei 
préciser son domaine actuel d'application. 

’étude mathématique de la distribution des contraintes résiduelles 
a moniré que le système simple de l’élasticité classique doit être modifié 
sur deux points. D'une part les cuefficients caractéristiques de Île 
matitre E et v s’intioduisent dans les équations. d’autre part l’équatiot 
de compatibilité possède maintenant un second membre. 1 

L'étude du système d’équations a montré qu’une méthode d’analogié 
portant sur les répartitions de contraintes est possible si l’on sait repro: 
duire, à un coefficient de proportionnalité près, la fonction de dila 

tation à dans un modèle. Cette condition apparaît comme difficile à 
réaliser si cette fonction est arbitraire. | 

Si les contraintes ont jour origine une dilatation obéissant à une lô 
d:‘iffusion nous avons montré que la répartition des contraintes pou 
vait être étudiée moyennant une certaine homothétie des pièces. : 


{ 3 2 Q \ L 
Tous les corps géumétu iquement semblables où les nombres V5 et{son 


égaux auront des répartitions de contraintes homothétiques. 

Pour résoudre expérimentalement le système d'équations nous avon 
cherché à développer des contraintes résiduelles de ditatation dans le 
matériaux photuélastiques. Nous avons constaté que l’interprétation de 
biréfringences résiduelles confirme que la loi de base de la photoélasti 
cité est la loi de Neumann qui lie la birefringence aux extensions princi 
pales. L'application de cette lui montre qué les biréfringences creée 
par trempe ou par diffusion dans la bakélite ou l’araldite peuvent êtr 


pe 
Re en terme de contraintes. Nous avons donc là un moyen de 


= résoudre entièrement un problème de distribution de contraintes 
- résiduelles. 

4 Des améliorations pourraient être apportées par une étude systéma- 
» tique des differentes matières photoélastiques au point de vue des phé- 
”.nomènes de diffusion et de trempe que l'on peut y provoquer. 


2 D'autres mécanismes pourraient être utilisés pour créer et étudier les 
contraintes de dilatation. Par exemple le choc thermique. Si nous fai- 
“sions une étude photoélastique avant toute diffusion de la chaleur dans 
R pièce, nous déterminerions ainsi la distribution des contraintes 
- accompagnant une dilatation unité provoquée en surface. Etant donnée 
la linéarité des équations nous aurions là un moyen de décomposer 
l'étude des contraintes développées dans un modèle où la fonction de 
“ dilatation est quelconque. 
- La méthode que nous avons développée apparaît comme fructueuse 
pour l'étude du comportement des matériaux photoélastiques lors des 
# phénomènes de trempe et de diffusion. Elle est particulièrement bien 
“adaptée pour l'étude des contraintes de dilatation obéissant à une loi 
de Fourier et permet dans ce cas de déterminer rapidement la distri- 
| 55 des contraintes dans une pièce de forme quelconque. 
Cette étude confirme enfin, comme de nombreux autres travaux de la 
écanique physique, qu’il est possible de comparer le comportement 
É de matières qui sont pourtant de natures très différentes 
“(matières plastiques et aciers). 
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INTRODUCTION " 


La formation d'images réelles d’un objet éclairé en lunuère X est 
un problème que les physiciens se sont posé dès la découverte des 


‘rayons Rœntgen. Le pouvoir de pénétration de ces rayonnements el 


leurs courtes Tongueurs d’onde sont, en eflet, des propriétés particur 
lièrement intéressantes pour l'examen d’ re opaques ou de faibles 
dimensions. Mais ces mêmes propriétés rendent difficile la réalisation 
d’une « optique pour rayons X ». Développer un système optique poux 
les rayons X signifie en obtenir la réflexion ou la réfraction ; or, l'indice 
de la matière est, pour eux, trop voisin de l’unité pour qu’un système 
dioptrique soit concevable et la focalisation par réflexion semblait difli- 
cile ou impossible. Aussi s’est-on longtemps résigné à n’avoir que des 
pseudo-i images plus ou moins déformées, des ombres, obtenues par pro: 
jection ou sténopé. Les progrès des Études cristallographiques et métallo- 
graphiques devaient pourtant redonner de l'intérêt à ce problème. Les 
recherches aboutirent à la réalisation d'appareils basés sur deux prin: 
cipes très différents : les premiers utilisent la réflexion de Laue sur dés 
cristaux déformés, les seconds la réflexion totale sous de grands angles 
d'incidence. : 
Notre intention initiale était de réaliser un microscope à rayons X 
utilisant la réflexion totale. Certaines difficultés rencontrées nous ont 
amené à élargir le domaine de nos recherches et nous avons entrepris 
une étude hit cuate des conditions qui doivent être réalisées pour réflé- 
chir et focaliser les faisceaux de rayons X. 51 nous sommes loin d’av 


. épuisé le sujet, nous pensons néanmoins avoir aidé à simplifier # 


ensemble de questions assez complexes en posant, avec le plus de netteté 
possible, les problèmes qui se rattachent à cette réflexion. Nous avo 

LA , # 4 . 
essayé d'en résoudre quelques-uns. Les autres ont reçu une soluti 


provisoire satisfaisante, Quand certaines recherches sur la théorie des 


indices auront été menées à bien, il est probable que des amélioration 
seront possibles, Importantes par leurs conséquences, elles ne modifié 
ront cependant en rien le principe de l’appareil décrit ici et les retouch 
à lui apporter seront peu importantes. TES 
Notre travail est scindé en deux parties : une partie théorique et u 
partie expérimentale. La partie théorique se subdivise en trois chap 


RÉFLEXION ET FOCALISATION DES RAYONS X PAR LES MIROIRS 861 


tres : le premier consacré à la réflexion des rayons X, le second aux 

“aberrations géométriques des systèmes réfléchissants, le troisième aux 
\ , . + . AR" 

xroblèmes d'optique physique. La partie expérimentale comprend la 

échnique de réalisation de l'appareil décrit, ses applications et les 

sultats obtenus. 


PREMIÈRE PARTIE 


ÉTUDE THÉORIQUE DES CONDITIONS 
DE RÉFLEXION TOTALE ET DE FOCALISATION 
D'UN FAISCEAU DE RAYONS X POLYCHROMATIQUE 


flexion. Viennent ensuite les facteurs qui modifient la répartition éner- 
tique du faisceau réfléchi donnée par un instrument défini, a priori, 
o6mme parfait : ce sont les aberrations géométriques du système imposé 
r les conditions du premier groupe et les phénomènes d'optique phy- 
ue, Les modes de calcul de ces deux facteurs étant très différents, 
feront l’objet de deux chapitres distincts. 


CHAPITRE PREMIER 


La réflexion totale des rayons X. 


= Les eonditions théoriques de réflexion totale des rayons X sont liées, 
Dour une longueur d'onde donnée, à l'indice de la substance réfléchis- 
ite utilisée. Ce chapitre sera donc ainsi divisé : 1° le calcul général 
és indices : 20 le choix du corps réflecteur à partir de ces données ; 
la détermination, suivant le but recherché, de la longueur d’onde 
imum. 


Les conditions de réflexion totale. — À. ÉTUDE DU PHÉNOMÈNE. — 
istence. — L'indice n des milieux matériels homogènes pour les 
vueurs d'onde des rayons X est inférieur à l'unité. L'application de 
elation de Descartes-Snell : sin à — n.sin r aux angles d'incidence & 


À 0 co A TA 4 
de réfraction r, conduit à la valeur sin à, = n quand r vaut 909. 
ré à { 


emier lieu nous placerons les conditions à réaliser pour obtenir cette 


ou 
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Si 1 est supérieur à cette valeur critique t,, il n’y a plus de valeur réell 
de r; la totalité du faisceau se réfléchit sous un angle 1” égal à DR da es 


le Dbénomène de « réflexion totale ». î 


Calcul de l'angle critique. — L'indice n est généralement très voisi 
de l’unité. Pour la commodité des calculs, il est préférable d’ Ter 
décrément S — 1 — n et l’angle d° attaque u — r/2 — i. 

Dans ces conditions, la loi de Descartes s’écrit, pour l'angle Co 


+ 
s 


Cond ES | 
Set u, sont toujours très petits, il est donc légitime de faire un développe 
ment limité de cos w, de premier terme : 


(1) u, = \/28. $ 


Le calcul de u, se ramène à celui de 5. Toutefois, ce caleul suppos 
que la réflexion se fait sans pénétration dans la matière, ce qui €s 


D: 


* 


incorrect ; la nature exacte des corrections qu'il serait nécessaire de fair 


pour avoir des valeurs de uw, concordant avec l’expérience nous &s 
inconnue pour le moment. 


Valeurs du décrément. — Quand on néglige l'absorption du corp 
réflecteur et si l’on se trouve loin des discostihuités d'absorption, one 
pour une substance déterminée : 


SX? = eÈN/27mc°? 


où : e est la charge de l’électron, m sa masse, À la longueur d'onde de 

me . 1 + , Le 4 
rayons X incidents et N le nombre des électrons par unité de volunk 
On a donc : 


(2) u, © \/25 = k.x 4 


où À est une constante positive. 

Quand la fréquence propre des électrons du corps n’est plus né 
geable devant la fréquence incidente, ou si l’on veut tenir compte & 
l’absorption, ceci n’est plus valable. 


\ 


B. Pouvoir RÉFLECTEUR. — Quand on se trouve loin des limite 
d'absorption, on peut appliquer la théorie classique de la réflexion total 
en tenant compte de l'absorption. Prins (28) a établi des formul 
donnant, dans le cas idéal, le pouvoir réflecteur pour u < u, et U > 

Diverses causes peuvent modifier le facteur de réflexion : ce sont 
particulier, l'épaisseur du réflecteur et son état ; nous reviendrons pl 
loin sur ces questions. D’une manière générales on peut dire que“ 


pouvoir réflecteur dans le cas de la réflexion totale est de l’ordre Ê 
80 p. 100. 
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- Choix du corps réfléchissant. — Pour diminuer les aberrations des 
sys tèmes optiques utilisables en lumière X, nous verrons plus loin que 
nous devons prendre le plus grand angle d’ attaque critique possible. 
Les corps qui conviennent sont l'or, le “platine et le tungstène. Vu les 
- difficultés de polissage et le prix de revient des métaux massifs, nous 
avons utilisé des miroirs de verre, et nous les avons dorés, car nous ne 
| LR pas d’une installation ANENRTE pour une ie technique 
“de métallisation dans le cas du platine et du tungstène. 
- L'épaisseur du dépôt a une influence certaine sur la valeur de l’angle 
imite. 11 y a en effet pénétration du rayonnement à l'intérieur du corps 
réfléchissant. Si le revêtement est trop mince, ce n’est plus l’indice du 
Métal qui entre en jeu, mais un indice mal défini où intervient sans doute 
indice du support. 

Pour le calcul de la valeur minimum admissible de l'épaisseur, rous 
Hrpposons que la densité des diverses couches est uniforme. Imaginons 
“qu'un rayon, en se réfractant, pénètre dans la couche ne et's8 
: & réfléchisse » sur un plan situé à la distance x de la surface. Si u est 
#'angle d'attaque, le chemin parcouru dans le métal jusqu’à émergence 
“du rayon réfléchi est très sensiblement 2æ/u. L'intensité émergente est 
lonnée par la formule : 


“ 


Nous ferons l’hypothèse suivante, suffisante pour donner un ordre de 
Srandeur : ure couche métallique ne contribue à la réflexion que si le 
8 parcouru dans la matière pour atteindre cette couche corres- 


Ait une valeur supérieure à la plus ie intensité qu'il soit be 

déceler dans le faisceau réfléchi. Pour fixer les idées, nous avons 

ris ie — 10-4, Nous obtenons, dans ces conditions, les valeurs sui- 
+ 


Au O,18 Pto,15 pu W 0,214 


bour À — 1,5 À et u — 0,01 rad. 

» Une trop grande épaisseur risque de donner une mauvaise adhérence. 

1 y a donc intérêt à rester le plus près possible de la valeur minimum 

ui est égale à la valeur calculée si le réflecteur est utilisé diretement 

à cette épaisseur augmentée d’une valeur à déterminer expérimenta- 
ment dans le cas où l’on doit procéder à un polissage ultérieur de la 

rface. Dans le cas de l’or, il ne peut être question de repolir la surface, 

ar suite de sa mauvaise adhérence. Pour le platine et le tungstène, 

faudrait augmenter la valeur estimée de O,1 H environ, pour pouvoir 

ire une polissage correct. 
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| Choix de la longueur d'onde. — Un de nos buts est de réaliser ui 
objectif de microscope fonctionnant en lumière X et ayant un grandisse 
ment notable. Pour cette étude, le choix de la longueur d’onde est trè 
important, car il conditionne en partie les résultats. Elle peut, en effet 
influer d’une part sur le pouvoir de résolution, d'autre part sur la pré 
paration qu’il sera nécessaire de faire subir à l'échantillon, sur la qualit 
requise pour la surface réfléchissante, sur le temps de pose et sur l'app& 
reillage nécessaire. 

Nous avons trouvé ci-dessus que l'angle critique est sensiblemeï 
proportionnel à la longueur d’onde. La limite de résolution due à k 
diffraction y — k'X]u, est done indépendante de la longueur d'onde, & 
qui a été vérifié expérimentalement. 

Nous avons, en pratique, le choix entre les rayons X de « courtes 
longueur d'onde et les rayons X » mous ». Pour fixer les idées, not 
choisissons le doublet Ko du cuivre et l'émission Ko de l'aluminium 


Le rayonnement 1,5 À a l'avantage de pénétrer facilement les échan 
tillons métalliques et d’être peu absorbé par l’air. Il est d’un emplo 
facile : les tubes scellés à anticathode de cuivre sont très pratiques 
leur intensité est suffisante dans la plupart des cas. On peut diminuë 
l’absorption de l’air en interposant, entre l'objectif et la plaque photé: 
graphique, un tube dans lequel on fait un vide de quelques millimètres 
de mercure. Mais la facilité de pénétration limite l’observation à l’exa: 

men de détails suffisamment absorbants pour donner un contraste 
visible sur le film radiographique ; l'épaisseur de substance réduisant 

l'intensité incidente de moitié est (9) 0,7 mm pour la cellulose & 

15 u pour le cuivre ; C. Legrand (20) indique que 1/1, — 0,989 pour w 

spécimen de cellulose de 10 u d'épaisseur. Ces valeurs de l'épaisseur son: 
nettement supérieures à la limite de résolution. Il est possible de dimi 

nuer la limite de contraste en utilisant des échantillons organiques préà: 

Jlablement saturés de baryum ou d’un sel de plomb. NE : 
Considérons maintenant une longueur d’onde plus grande, telle ‘qi 


émission caractéristique intense de l’aluminium, à 8 À environ. Pou: 
examen des spécimens organiques, le contraste plus élevé doit pér 
mettre la vision de détails moins absorbants. L’angle d'attaque et l’ou: 
verture numérique sont plus grands, la limite de résolution théoriqt 
est plus faible car les aberrations sont plus petites. Mais l'emploi de & 
rayonnement présente un inconvénient sérieux : nous sommes oblig 
:d’opérer entièrement sous vide car l’air absorbe très fortement cett 
bande de longueurs d'onde. Enfin, l’action du rayonnement sur 
échantillon qui serait examiné in vivo serait forte. 

Les coeflicients d'absorption peuvent être calculés par la form 
de Jünsson (15) ou par les tables de Victoreen (30). . 

Nous ne détaillerons pas plus ces divers problèmes. Il est évid 
que notre but, dans ce chapitre, n’a pas été de faire un exposé comple 


RÉFLEXION ET FOCALISATION DES RAYONS X PAR LES MIROIRS 865 


ect rigoureux ; nous nous sommes contenté d'indiquer des formules qui NUS 
… donnent un ordre de grandeur des indices ou du pouvoir réflecteur, les à 
| valeurs ainsi trouvées étant, dans tous les cas que nous avons examinés, Fu 
Fe suffisamment précises. 


CHAPITRE II 


Optique géométrique A 
des réflecteurs sphériques utilisables en lumière X.. We 


Généralités. — À. PLAN DE L'ÉTUDE DES ABERRATIONS GÉOMÉTRI- Dr: 
ques. — Nous nous proposons, dans ce chapitre, d'étudier les aberrations 
. des réflecteurs sphériques utilisables sous incidence rasante. Nous étu- "3 
» dions d’abord les aberrations du premier ordre de ce type d’instrument. 
“La correction de ces défauts, nécessaire dans le cas de la microscopie, CR 
impose certaines conditions expérimentales. Puis, nous indiquons une . 
pnéthode géométrique qui donne une évaluation satisfaisante des aber- 
rations résiduelles, Nous terminons ce chapitre par l'étude d’un nouveau : 
“type de focalisateur, utilisable en particulier comme objectif de micro- 
E- et qui présente de nombreux avantages sur les quelques modèles 
déjà existants. 


. B. Dérinirions. — Afin de distinguer, par une appellation parti 
culière, la réflexion sous grand angle d'incidence, de celle habituelle- 
ment utilisée en optique, nous proposons de l’appeler « réflexion cata- 
"mégonique », ce dernier terme a été obtenu par contraction des termes 
grecs de réflexion, grand et angle. Dans la suite de cette étude, nous 
réserverons ce terme à la réflexion sur les miroirs, bien que ce type de 
- réflexion soit également utilisable avec les cristaux. 1 Aa 
. Un vecteur, porté par un rayon lumineux, a, par convention, une 
mesure algébrique positive quand la lumière le parcourt de l’origine 
> à l'extrémité. Un point fait partie de l’espace-objet d’un miroir (M) 
quand les rayons lumineux ou leurs prolongements divergent à partir 
#4 ce point ou, s'ils sont issus des systèmes antérieurs, viennent con- 
verger en ce point avant réflexion sur (M). 

+ Le plan d'incidence d’un rayon AO est le plan défini par ce rayon ét 
la npptnale N FE miroir au point d'incidence O. L’angle d'incidence est 


: _ 
- l’angle mn. OÀ) ; le vecteur unitaire n de la normale est choisi tel que : 


O0 < (n, OÀ) < 


a 


2 


À Nous appelons angle d’attaque u, le complément de l’angle d'incidence. 
La distance p au sommet O Fr miroir, d'un point d'incidence I d’un 


42 NT er 


RTE, 
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rayon quelconque (ouverture linéaire) est considérée comme un nf 
niment petit du premier ordre devant la distance AO. 4 

Soit une suite de miroirs sphériques (M), de centres GC. Le rayon 
perpendiculaire au centre Q du diaphragme d'ouverture (D) se réfléchit 
sur ces miroirs en des points O.. Nous appelons cette suite de segments 
« pseudo-axe » XX’ du système. Les points O, sont pris comme som- 
mets des miroirs ; l’axe de symétrie de (M) est OC, ; le rayon moyen 
issu d’un point-objet À pris sur le pseudo-axe est l'axe lui-même. À est 
choisi comme centre du champ. Les angles d'attaque du pseudo-axe 
sont respectivement w, u,, ..., u,…. Nous appelons C; les projections 
de C, sur le pseudo-axe. | 

Un pinceau de rayons qui s'appuie, à l’inciderce, sur deux focales 
perpendiculaires S (dans le plan d'incidence) et T, s'appuie, après 
réflexion, sur deux focales S’ et T’ dont les positions sont données par les 
formules : 


I 2sin u I 


a Il 
(3) ds oc 208 
(4) : ë Ê. 2 + 
(4 OT VO ad TOI 


Le cercle de Rowland ($,) et le cercle foeal (S,) d’un pont O dur 
miroir sont les cereles de diamètre OC et OF — OC/2 situés da»s le 
plan d'incidence de AO. La droite de Rowland (P3)et la droite focale (PA 
sont les droites parallèles au plan tangent en O et passant par C et EF 
Les sagittales objets situées sur (PR) et les tangentielles objets située 
sur (S,) ont leurs images respectivement sur les mêmes courbes. Lé 
tangentielles objets situées sur (S, }etles sagittales objets situées sur (PA 
ont leurs images à l'infini. 

Deux miroirs sont dits parallèles quand une focale jouant le rôl 
de sagittale par rapport au premier miroir a une image dars l’espa@ 


objet du second miroir qui joue le rôle de sagittale par rapport à @ 
dernier. 4 


, Nous appelons miroirs croisés deux miroirs consécutifs tels que I 


plan d'incidence du pseudo-axe sur le premier miroir soit perpendicu 
laire au plan d'incidence du pseudo-axe sur le second miroir. Les axe 
de symétrie des deux miroirs ne sont pas perpendiculaires, mais leu 
angle est très voisin de 900. Le rôle des sagittales et des tangentiellé 
est alors interverti d’un miroir à l’autre. Les deux plans d’incidené 
définissent les directions principales du faisceau. 

Les aberrations du premier ordre. — Les aberrations du premié 
ordre sont : l’astigmatisme, la distorsion et l’anamorphose. De ces troi 
termes, l’astigmatisme est le plus gênant quand on désire une focalisatio 
ponctuelle ; d’après les formules (3) et (4), un miroir ne peut être corrig 
de l’astigmatisme, puisque S’ et T’ ne sont pas confondues quand S et! 
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pi 
le sont en un point À quelconque. Tout système, pour être dépourvu # 

de cette aberration, doit donc comporter au moins deux miroirs. Sauf 
ndication contraire, nous traitons ici des miroirs concaves, mais les 2 


calculs faits sont algébriques. Re 
_ Nous avons étudié, par aïlleurs (23), les aberrations du premüer‘ordre: ‘1404 
Nous donnons ici un résumé de l'étude relative aux systèmes formés 

de deux miroirs (M,) et (M) et d'un diaphragme d'ouverture (D). 

Pour corriger l’astigmatisme en un point de l'axe, il faut que les | ro 
miroirs soient croisés et que les données géométriques du système véri- 24 
lient la relation (5) qui est indépendante de la position du diaphragme. “ 


| \ 2 O,C + 2.0,A.u, ON 
ts) Obrüs 0 0,01. 0,A. + O0,ID,C, 42.0, À. ui) FL CES 
) 2ua OC az OA | Dar 
DCS LE OC: DA 10,00 01719 TOUS Re 


n pratique, chaque miroir contribue à la focalisation d’une des deux. ne 
directions principales du faisceau et il est sans action sur l’autre. La : 
orrection est conservée d’une manière satisfaisante si, au lieu d'utiliser s 
des miroirs croisés, on utilise des miroirs dont les axes sont perpendi- 1 
culaires ; l’angle des plans d'incidence est alors égal à 900, à uninfini- : 
ent petit du second ordre près. È 
Il est possible de conserver la correction de l’astigmatisme dans un 


rands axes sont confondus avec les droites de projection des centres 
s miroirs sur le rayon moyen 0,0, du milieu intermédiaire. 
Le | Lots de référence de P espace- objet est le trièdre trirectangle 


8 t faisant l° mue 0. avec le rayon moyen donne un plan-image pre 
- ar A'Z' et faisant un angle 6° lié à 6, par la relation : 


GA cote 6 — ce .cotg 0. k 
A ? PPDA ; 
De > Même : 
C:A’ C; 
cotm0— 2 ento 
A? FUN AMEN 


Les grandissements sont donnés par : | LS 
ANTON SE AZIO,0, +0 €) ne à 


BC 


(à 
ns y a de lanamorphose, mais pas e distorsion. Cette anamorphose EU 


te 


‘ture du miroir. La figure 1 donne : ; 
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Evaluation géométrique des aberrations. — La correction des aber 
rations du premier ordre fait apparaître les aberrations des ordres supé= 
rieurs. { 
A. Générazrrés. — Facteurs théoriques. — Nous limitons le rayon 


de la calotte sphérique à la plus grande valeur, inférieure à AO; qui 
permette un montage facile des divers éléments mécaniques qui 1ntex 
viennent nécessairement, quel que soit l'appareil envisagé. 
L'ouverture des faisceaux est limitée seulement par les aberrations 
et non par les conditions de réflexion totale, Ces conditions imposent 


« 

k. 

| 

u 

A 

r} 

À 

| 

La 

: 

à 

$ 

» 

Fig. 1. , 
k 

ÿ 

4 

en effet un angle d'attaque compris entre O et uw. Soit u — u,/2 l'angl 


moyen d'attaque, 8 l’angle d'ouverture du faisceau et © l’angle d’ouvet 


(8) O<u—8$ + eo <2u = u, soit —u << o—8< u. | 


Comme, en pratique, © et 8 sont beaucoup plus petits que u, les condi 
tions requises pour la réflexion totale sont toujours vérifiées. 


Ordres de grandeurs. — L'infiniment petit de référence est l’angl 
d'attaque u d’un rayon quelconque. Le rayon R du miroir est choï 
de telle sorte que le produit Ru soit de l’ordre de grandeur de O4 
Pour ne pas avoir des calculs inextricables, nous choisissons l’ordt 
d'infinitude par rapport à u des angles 6 et 8 égal à 3/2. 


; ; 
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BB. Rércexiox D'UN RAYON DANS LE PLAN D'INCIDENCE. — L'aberrg- 1 
_ tion introduite par un miroir sur le faisceau cheminant perpendicu- 
# lairement au plan d'incidence moyen est négligeable, en dehors de l’astig- 
 matisme. Le théorème de Gouy donne done les aberrations d’un système 
de plusieurs miroirs par sommation des aberrations introduites par un 
 nuroir sur un faisceau cheminant dans son plan d'incidence moyen. 


_ Notations. — Soit un miroir sphérique de centre C, de sommet O4 
-et de rayon OC = R. Le rayon perpendiculaire à la pupille en son 
centre Q'se réfléchit en Ojet coupe le plan-objet en A. L'image paraxiale 1 
de À dans le miroir est A; et le plan récepteur est perpendiculaire en 7 
> ce point à 0,Q". L'image tangentielle de Q’ dans le milieu objet est Q,. 
- Un rayon passant par Q’ fait l'angle o” avec l’axe, il se réfléchit, avec Se 
… l'angle d'attaque u, en O, défini par l’angle polaire 0. Ce rayon coupe 
… l'axe objet AY en B et l’axe du système en Q, sous l’anglew. Un rayon 

issu de A sous l’angle « recoupe l’axe en AŸ sous l’angle «’. Un rayon 
issu de B sous l’angle 8 se réfléchit en I défini par l’angle polaire 8 + ©, 
… sous l’angle d'incidence 1. Il recoupe le rayon moyen de B en B; sous 
l'angle B'. Ce point By tend vers le point B quand I tend vers O. 


Formule générale. — Sur un rayon quelconque issu de B qui recoupe 
e rayon moyen de B en B;, la distance B;B” représente l’aberration 
longitudinale et B'B'' l’aberration transversale. | 
- Le terme B;B; est donné par la formule : 


B'B” — 2Ro (— 30B? — 3,R.0B.u + R?.u.o + 2.R.0B. «) 
SRE 7 (Ru + 20B)(3.Ro — 40B — 2.R.u) 


En faisant les approximations indiquées plus haut, cette formule peut 
se mettre sous les formes : | 


3Rœ.0B(0B + Ru)/(Ru + 20B}? | 
36.0B;(Ru — OB,;)/Ru? 

— 38.0B{OB + Ru)/u(Ru + 2.0B)? 
38’.0B.0B(O0B + Ru)/u(Ru + 2.0B)? 
38’.0B?(Ru — OB;)/R?u2. au 


1) 

_ Cas d’une image étendue. — Nous étudions les aberrations par rapport 
au point B’ d’ordonnée k,. Y, premier terme du développement de x” 
men fonction de YŸ. Il suffit donc de calculer Ÿ’ au premier ordre ; nous 
pouvons alors considérer Q comme fixe et négliger l’aberration pupil- 


 laire. 
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L'aberration transversale s'écrit, en exprimant les variables en foncs 
tion de r et Y': 


/ 


NA 37220945: Oo (Ru + OA) 


(Q'A° 0 (Ruo + 200À) 
Le 2r. Y'.0A (004 9: 000 + OoA. Ruo + 2Ruç OR 
, + 

(Q'A Evo. (Ruo + 2-00A)? 


, Les aberrations obtenues dans le plan d'incidence sont des infiniment 
. petits du second ‘ordre ; nous pouvons par conséquent utiliser les for- 
mules d'intégration des iconales. Il ne serait pas légitime de le faire em 
considérant la totalité de la surface d'onde puisque l’astigmatisme est 

du premier ordre. Nous obtenons, pour la déformation de la surface 


r 


d'onde, dans le plan d'incidence, la formule suivante : 4 


78.004, Oo (Ruo + OoA) 
(Q'A )uo(Ruo + 20)? 4 
rEY".06A (054 060" + OoA . Rus + 2Ruo- 000} M 


(11) 


TS 5 
, (Q'A 5.0: (Ruo + 200A)° 
Lee Étude des aberrations. — a) Nature des aberrations. — D’après là 
+ formule (10), le premier terme de dY’ donne la même position d& 
point B°” pour deux valeurs opposées de r : pour une rotation de 1802 
* de Q’P' dans son plan, le point B'’subit un déplacement correspondant? 


| équivalent à une rotation de 27 dans son plan ; le premier terme repré* 
sente la coma-uniforme puisqu'elle est constante dans le champ. 


Le deuxième terme donne Y’/B'B'— Cte. L’angle (A°B;, A;,X') est 


. . . LG 

un angle + constant, le terme représente l’inclinaison de champ. 

b) Inclinaison du champ. — L'angle + est défini par : 

E (12) te r — ü-Q’A, (Ru + 2.004)? à 1 
‘ 2.0,A [004.06 2 + O4 Ruy + 2Ruo O2] $ 
MT Ÿ ! SE 
ri . . ne en : É. 
, S1 nous plaçons le diaphragme sur le miroir, nous obtenons l’expres* 
sion : “4 
is Eee" Ra 2e OA (24 | 
.  Î'est alors impossible de corriger l’inclinaison du champ par choix Re 
données géométriques. La valeur moyenne de + est très faible. En partis 


culier, si l’objet est à l'infini, + vaut w,, valeur trop faible pour qué 
appareil soit utilisable, L'irclinaison est nulle quard le point-objet 
est au foyer tangentiel du miroir et le plan-objet incliné de u, sur l'axe: 
.. Si nous mettons le diaphragme à une certaine distance de O, il est 
possible de donner à + une valeur quelconque et en particulier d’avoir 


TT) 


à 


i 
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Le 


une surface-image perpendiculaire au rayon moyen, sans incliner le 
… plan-objet. Il suffit que la tangente de = soit infinie : 


069" = — OA.Ruy/(O,A + 2Ru). 


H S1 l’objet est à l'infini, nous avons : 0,0’ — — R.u. Le diaphragme 
…. est virtuel, mais d’après (4), il revient au même de prendre la valeur 


- — Ru,/3 dans l’espace-objet, l’image tangentielle du diaphragme est 
… alors au point désiré. Sil’image de l'objet est à l’infini,ilfaut placer le 
- diaphragme au point : O,Q' — R.w/3. 

x 1 


EL, td SRE s ù ; ivre À 
_télescopiques, c’est-à-dire dont l’un des points conjugués est à l'infini. 


entre l’image et le miroir sera, dans bien des cas, suffisamment grande 
… pour que nous puissions considérer l'image à l'infini. 


” c) Coma.— La formule (11) montre que le déplacement du diaphragme 
… ne peut corriger la coma. Il n’y a pas de coma quand le point A est sur 
“le cercle de Rowland : cette solution est intéressante dans certains cas, 


- plus grand que un. Pour corriger la coma, il faut utiliser un second 
miroir. 


C. Cas DE DEUX MiIROIRS CROISÉS. — L'association de deux miroirs 
croisés permet la correction de l’astigmatisme. Si nous prenons le fais- 
* ceau situé dans un plan perpendiculaire au plan d'incidence, ouverture 
… linéaire et ouverture angulaire sont des infiniment petits équivalents. 
Le calcul montre que la déformation de la surface d’orde se compose 
d'un terme du premier ordre qui correspond à l’astigmatisme et de 
* termes du troisième ordre, négligeables dans notre calcul : la réflexion 
» dans ce plan n'introduit pas de déformation de la surface d'onde, si 
> nous prenons, comme indiqué plus haut, l’image sagittale de À comme 
point de référence A;. Par suite, quand nous corrigeons l’astigmatisme 
uniforme à l’aide d’un second miroir, nous pouvons considérer que 
chaque miroir ne déforme la surface d’onde que dans une seule direction 


nmons ainsi : 
we NE ri.0:A;-OA(R uo + O.A) 
| OA Su. (Rio + 2. OA)? 


1=1À 


r2.O;A[O,A.O,Q; + OiA. Ru o + 2. Ricuo. OiQ][Z/(È— 1) + Y’{2 —i)] 


* L'obligation d'utiliser deux miroirs de courbure de même signe interdit 
- la correction de la coma dans le cas de miroirs croisés. 


Nous avons indiqué ces deux cas, car ils correspondent aux systèmes. 


* De plus, comme nous voulons un grandissement assez fort, la distance 


“dite direction principale et faire la somme des déformations. Nous obte- 


E (Q'A}5: ui. (Riuro + 2.0,A)? ra 


re 
+. 


ni en 


à 


“dot: AT 


Mer 


l 
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D. Cas DE DEUX PAIRES CROISÉES DE MIROIÏRS PARALLÈLES. — SOI 
deux couples croisés de miroirs parallèles. Chaque couple n’a d’in- 
fluence que sur les rayons situés dans le plan d'incidence du pseudo-axe : 
il n’y a pas interaction des couples et chacun doit être corrigé séparés 


ment. 


Inclinaison du champ. — Les formules (10) et (12) sont algébriques. 


Soit deux miroirs (M,) et (M;) de sommets 0, 
est perpendiculaire à l’axe. Le diaphragme est 


l'axe l'angle +. Pour que le plan-image final soit 


et O,. Le champ-objét 
centré en Q”, Dans ces 


conditions, le premier miroir donne une image dont le plan fait avec 


perpendiculaire à l'axe; 


il suffit que le deuxième miroir donne de ce plan une image dans le 
milieu intermédiaire qui fasse l'angle r — + avec l’axe ; nous avous alors 


les formules : 


(13) te 5 = u [OA Riu — O,Q'(Rw + 2.0 


; 
LA] 


[Ru + 20,A1/2.0,A[O,À. Riu, + 0,0/(2.Riu -+ OjAÏ} 


(14) tg + = u3[03A". Ryus — 03Q0"(Rauz — 2. 


Si le miroir (M,) est intercalé entre les deux 
a rien à changer aux formules, puisque l’image s 
est pratiquement confondue avec Q’. 


037) 


[R3us — 2.03À"]/2.03A'[0,A "Ru, + 03Q0"(2Ryus — O,A')}e 


k 
miroirs ci-dessus, 1} n'y 
agittale de Q” dans (M;} 


se . . LA 

Ces formules, jointes aux formules de conjugaison, permettent de 
résoudre théoriquement tous les cas qui peuvent se présenter, mais l& 
recherche de la solution est parfois assez laborieuse. Elle est facilitée 


par les cas simples suivants : 


Nous pouvons corriger séparément les deux miroirs (M,) et (M), 


ce qui donne : 
— OA. Ryus 


O;,A'.Raus 


PRES 1 1 
0,0 n' 2Ru, +'O,A 0,9 a 


La première équation conduit à une valeur posi 


est toujours pris à l’intérieur du premier mir 


2.Roug — O3A° Ô 


tive de O,Q/, puisque À 
oir. Pour avoir un fort 


grandissement, A’ doit être à l'extérieur de la surface du troisième 


miroir : si (M) est concave, 0,Q’ a une valeur 


positive, le diaphragme 


doit être virtuel, ce qui est impossible si le diaphragme est placé 
entre (M;) et (M;). S'il est au contraire situé dans l’espace-image, son 


ET x K- . 
centre Q°”" étant à l’intérieur du cercle focal 


acceptable si 0,0, est inférieur à O,Q’, car nous avons : 


de (M3), la solution est 


$ 

! = OA" Ru R 0.0 Ë 
O Q' — 0.0 LOS Ets 2 aug: Ugse 
A 102 GA — Ru GES Rous — 2.050" ° $ 
î 


51 (M3) est convexe, nous pouvons mettre le diaphragme entre les deux 


muroirs ; la distance de ceux-ci, fonction des 
alors imposée. 


angles d'incidence, serg 
À 


> 2 S + : ai # $ 
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Signalons aussi le cas où le diaphragme est le premier miroir, La for- Re 
Mule (13) devient : te + = R,.u'/2.0,A' (A' image intermédiaire de AY. $ 
la formule (14), en supposant l'image finale rejetée à l'infini : ( en 
CF 

igr= u(2.0,0, = R,.u,)/(R;.u, +0,04). 1500 

‘image intermédiaire est au foyer du second miroir et nous pouvons + A 


crire : : ris 


QE -O AT CAO: et AO = Riu | LATE 


Ruf2 OA 22 OA ru f(O AT +? > Rs-us). 


ette formule a l'avantage d'eliminer la position du point-objet et dant 
donc valable quelle que soit cette position, | 


Coma. — I s’agit d’une coma du second ordre, uniforme car indépen- | 
te de Y'et qu se comporte exactement comme l’aberration sphé- 
que. L expression de cette aberration devient, quand on utilise l’ ou. 
7 ture œ, dans le milieu intermédiaire : KT 


N ©) 0 ' 12, ’ 1 
1 OrAr (Ris — OA, OA 5 (O3 + Rsus) C4 OzA; 
A = a; 2 3 2 3 ne PR VAL 
Riu; Ru œ O;A 
& . + : , . e . . | 
Si nous supposons l’image finale assez éloignée, la formule se simplifie 
et devient : 


\ 2} 4 L mil | 

ARE O,A1 (Riu — OA) BR; FE 

? = ; RS rue |: ‘ ro 
iUI ne 


suffit d'annuler ces deux expressions pour corriger la coma. On voit 
jue Le signe de R, correspondant à la correction dépend de la position | 
le A, par rapport au cercle de Rowland de (M,). Si le premier miroir 


24 


donne une image plus petite que l’objet, R, est positif, le second miroir 


Correction simultanée de la courbure et de la coma. — Il suffit de combi- 
r les équations (15) et (16) en prenant pour point de référence le 
nt A. On obtient une formule assez compliquée qui se simplifie 
ns certains cas. Par exemple, pour A’ à l'infini et le diaphragme 
(M), on obtient : u; — R2.w/4.0,A%(3.0,A% — 2.R;.w). On peut 
Ileurs prendre d’autres inconnues que us. 

utres aberrations. — Nous avons réussi, en choisissant deux miroirs 
s chaque plan privilégié et deux diaphragmes-fentes, à corriger le 
tème de son pneu, uniforme, la distorsion, de la coma 
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apparaître les aberrations du troisième ordre : la distorsion, la courburt 
de champ, l’astigmatisme, la coma et l’aberration sphérique. L’explô 
ration numérique montre que la distorsion, l’astigmatisme (dans le ca 
de deux miroirs séparés) et l’aberration sphérique sont négligeables. Le 
courbure de champ est une aberration gênante car elle limite le cham} 
utile à des valeurs très faibles. Le recours aux surfaces réceptrices défor 
mées est ennuyeux car le profil à donner à ces surfaces dépend du grandis 
sement : il est toutefois possible, pour les faibles champs, de construiri 
une chambre photographique dont la surface sensible ait une courbur 
variable qué l’on adapte à chacun des cas. J 
La coma ne peut être ni corrigée, ni repliée c’est-à-dire, annulée æ 
centre et au bord du champ ; c’est donc elle qui limitera finalement 
pouvoir de résolution géométrique de l’instrument. Nous avons vu pa 
ailleurs que l’on peut s’en servir pour corriger la courbure de champ 


l 


CoxcLusionx. — Nous avons étudié, dans cette section, le cas de: 
systèmes à faible ouverture angulaire sous incidence rasante. La corree 
tion des aberrations trouvées a nécessité l'emploi d’une seconde pair 
de miroirs. L'introduction d’autres paires est théoriquement nécessair 
pour améliorer cette correction mais nous ne pensons pas que la com 
é plexité des réglages et l’augmentation très forte des striations ainsi qu 

la perte de luminosité puissent être compensées par un gain appréciabli 
du pouvoir séparateur. s 


1 


Le microscope cstamégonique sans astigmatisme. — Nous allo: 
maintenant étudier les aberrations de l'objectif que nous avons réalif 
et mis au point, et avec lequel nous avons fait toutes les expérience 
décrites dans la dernière partie de ce travail. . 


À. RAPPEL DES DÉFAUTS DU MICROSCOPE A RAYONS X A MIROIR: 
SÉPARÉS ET EXISTENCE D'UNE MÉTHODE DE CORRECTION DE CES DÉFAUTS 
— La formule (5), condition algébrique de correction de l’astigmatisme 
est théoriquement aisée à vérifier, et comme les champs sont en généra 
Ex faibles, 51 y a pratiquement correction pour un petit objet perpendi 

culaire à AO,. Mais la vérification des formules doit être précise et 

“4 pratique nous a montré qu'il est très difficile d'obtenir de bonnes image 
avec une seule paire de miroirs sphériques. De plus, les variation 

de S,T, = f(O,A) au voisinage de S'T', — 0 sont très fortes, comme ll 
montre la différenciation des formules : dès que l’objet a une certain 
épaisseur, il est impossible d'en obtenir une image nette, la diffusion du 


NE aux différents plans voilant les détails du plan de mise au peint. & 
nous faisons 0,0, = 0, la formule (5) devient : d 
: 2 AU MIS Ets 2 


OC. Uo O;C1 O;C; O; Cu 
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+ 
des valeurs des rayons ct des angles d'incidence. Si, de plus, nous fai- 
sons R, = R, = R et u, = w, les deux focales sont toujours confon- 
dues, il n'y à plus d’astigmatisme. | 
… Nous avons montré, d’après les formules (6) et (7), que le système 
résente de l’anamorphose et fournit donc une reproduction déformée 
“3 l'objet. L'utilisation d'anamorphoseur est à déconseiller car ce pro- 
e édé de restitution donne de médiocres résultats. De plus, les grandisse- 
-ments étant différents, si nous voulons avoir une limite de résolution 
» photographique donnée pour l’ensemble de l’objet, il faut prendre, dans 
Pune des directions principales, un grandissement beaucoup plus grand 
que la valeur nécessaire afin que les dimensions de la tache-image res- 
tent très supérieures à la granularité du film photographique. Ceci 
ntraine une augmentation des aberrations parfois inacceptable. Les 


as où les grandissements sont égaux sont celui où w — uy — ; (qui 


est le cas des systèmes centrés que nous ne pouvons utiliser) et celui 
où R;, — R; — « (qui est le cas des miroirs plans). Mais il y a aussi le 


l'anamorphose. 


“vement sur les deux faces de cet ensemble qu' constitue un prisme en 
À 


la réflexion sur le second puis sur le premier miroir, 


… Soit (fig. 2) deux sphères (M,) et (M,) de centres C; et C, et dont les 
rayons sont R, et R, (R — OC). Sur le cercle d’intersection (T) de ces 
deux sphères, nous prenons un point O comme sommet d’un système 
d’axes Oxyz, Oy étant dirigé suivant OC;, Oz suivant OC, et Ox direc- 


tement perpendiculaire à (Oz, Oy). Les coordonnées des centres des 


nées sphériques (a, u, #), c’est-à-dire que le rayon AO est défini par 
Pangle qu'il fait avec Ox et l’angle » de sa projection sur yOz avec 
axe Oy ; sur ce rayon, nous prenons le point À à la distance a de O, 
est compté positivement si À est virtuel. Le rayon moyen issu de À 
ëst AO, la pupille d'entrée est centrée sur ce rayon. 

» Au point O, les miroirs se comportent, pour le rayon considéré AO, 


Soit utilisable, il faut qu’il donne, d’un point À, une seule rmage quel 
jue soit l’ordre des réflexions : on sait qu'il faut que les miroirs plans — 


- Annales de Physique, 1058. 57 = 


cas où 0,0, — 0 déjà cité. Notre système est donc aussi débarrassé de : 


… B. PRISME EN TOIT A FACES LATÉRALES SPHÉRIQUES. — Dire que la ‘: 


oit confondue — ou sensiblement confondue — avec celle donnée par 


phères sont C.(0, R4, O) et C,(0, O, R;). Un point A a pour coordon- 


“Comme des miroirs plans de normales OC, et OC. Pour que le système 


. 


Te 7. 
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donc les rayons OC, et OGz — soient perpendiculaires. Le système de 

coordonnées æyz est trirectangle direct et les deux sphères sont orthos 

gonales. s 
Nous prenons le plan-objet (7) parallèle au plan yOz et à la dis: 

tance a.cos u, le point À ayant pour coordonnées : 


ä.C0S U, — &.Sin u.C0S # et — G.sin 4. SIR, 


Nous choisissons dans le plan-objet deux axes AY et AZ parallèles à Oy 
et Oz; un point B quelconque de ce plan est repéré par ses coordons 
nées Ÿ et Z par rapport à ces axes, soit &.cos U, YŸ — a.sin u.cos # 


Fig. 


[S] 


et Z — a.sin u.sin 9 par rapport à Ozyz. Un rayon issu de B frap- 
pet (M) en Lx, 1, ) se réfléchit puis rencontre (M,) en L'(x,, y, 2) 
RSR frappe d’abord (M,) en Enr. %2) puis (M;) en 
it Ya Gi). Ces rayons rencontrent ensuite le plan-image (r') en des 
points B; et B; de coordonnées (Y°, Z;) et (Y,, Z') par rapport à ur 
système d'axes A'Y'Z" parallèles à Oyz. | + 

Pour faire le calcul des positions de B' et B:, nous supposons que les 
chamys et les ouvertures sont des infiniment petits du premier ordré 
par rapport à OA et nous limitons les développements aux termes du 
premier degré en Y, Z, æ, y, z. Ceci est légitime puisque nous n’étudions 


4 à 
es se du premier ordre. Dans ces conditions, par suite du 
choix des axes et des € 1 ri : 
| es équations des calottes sphériques, nous avons É 


h=H=Z%2=72,=0 
au second ordre d’infinitude près. 


/ i A { a FE 
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{3 . , à 
Le calcul donne, dans ces conditions : ‘4 h 14/10 
. : <a | 
» ____ tsinu.cosp ] (* sin u. cos # 2 sin? u. cos? _ 2%-Sin?u.cosp, sine 17 
l cos u a.cos u L R;.cos u ! R,.cos u Ù h' 
23, Sin U.sin # » 2.%1.C0s u Le 
R; ee a Te ; Ri ; } 5 
| __ tin uw. sin p ] æ1- Sin u.sin Ÿ 221. C0S?u 2%.sin?u. sin #. cos #” ns 
ea cosu SAT 1 a. cos u R-sinu.sin v R,.cos u / f ke 
5 2.2. sin? u.sin? y 22.Sinu.sin# __Z Zi 4 

| R;,.cos u 5 R2 a ne a 

23, Sin u.c0os6 271, C08?6. sin u 2% COS 4 
R, + R.sine R, }. 


es quantités (— Yh/a) et (— Zh/a) représentent les coordonnées Le 
e Z” de l'intersection du rayon moyen issu de B avec le plan récepteur, 
Si nous prenons le centre du diaphragme en 0. 

. Si maintenant nous reprenons le même calcul que ci-dessus mais en 


lation de cos v et de sin », de Y et de Z, de yet de z et des indices 1 et 2. 
On peut conclure de la comparaison des deux séries de formules, 
ven général, dès que l'ouverture n’est plus extrêmement petite, le- 
stème donne deux images distinctes B; et B; d’un point B.-Cherchons 
les confondre en un point B’. Pour la suite du calcul, nous allons 
rouper les rayons deux à deux, de manière qu’à tout rayon incident. 
mbant sur le premier miroir en un point |, de coordonnées x, et z, 
Corresponde un autre rayon tombant sur le miroir (M,) en un point L. 
coordonnées +, et y, telles que la valeur de x soit la même dans les 
deux cas et que z, — Y% : les deux points sont symétriques par rapport. 
plan 0 — 450. On peut donc faire, dans les équations, à, = 4 = # 
poser à — y — t pour les rayons considérés. 
- Nous allons chercher alors la valeur de À pour que ces deux rayons, 


du plan récepteur. 
La comparaison de Y' et de Y, donne, après simplification par £ : 


“. 2-sin u. 2.sin u. Le 2.sin?ÿ.sin u | 
ne n R> R, cos # 

: Fo 2.c0s2 uw (3 2.sinu.sin # 

| R,.sin u.cose R; 

cellé de Z' et Z', donne de même : 

4 À 

_  2.smu.sin# 2.Sin u.C0s # - 2.cos? p.sin u 

5 = R,.sin s 
2 cos? u 2.sin u. cos # 


ay R,-sin u.sin# ne Re F 


que la coïncidence existe dans les deux cas, les conditions doivent 


k 
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être identiques, ce qui exige : R, = R, = Retsin # — eos # ou ? = 45% 
Il y a un plan de symétrie y = z. La condition s écrit alors : 

Te on : 
1/h = 21/2:sin u/R + 1Ja + 2V 2 SON 

Et on obtient 
Dé ve 2x&.sin?u 21.sin u Z' Z 2æ.sin°? u 2t.sin w 
HAE a R.cos u R\2 he a R.cosu RV2 


On voit d’après les valeurs trouvées que les deux rayons considérés 
viennent bien converger en un même point, mais que ce point esi 
variable avec t, donc avec le couple de rayon. La comparaison de Ÿ 

\ et de Z’ montre que dY’ = d2;', le déplacement de B's’effectue sur un 
petit segment de droite situé dans le plan de symétrie, nous avons fan 
la mise au point sur une des focales, l’autre focale s’obtenant en pre 
nant # — 2250, La valeur de À qui correspond au cercle de moindre 

. diffusion, soit À, est obtenue à l’aide des formules de l’astigmatismes 


1/h, = 1/a + 2. 2/R sin u + 2 sin u/RV2. 
Il n’y a pas correction complète de l’astigmatisme car cela exigeraf 

‘que les miroirs soient croisés et non orthogonaux. 

En résumé, pour un angle d'incidence moyen du faisceau quelconque 

Æ le système est inutilisable. Mais regardons ce qui se passe sous de trè 

fortes incidences. On pourra alors écrire cos u — I et sin uw — u et & 

se limitant au premier ordre de grandeur : 


À I 4 euV2 22 I I COLE ‘4 
RULES Ru he a RV2 TOR TER 


Ru étant de l’ordre de grandeur de a, u/R est équivalent à w?/a.. 
Faisons une application numérique : 4 


U— 10n2ra a = — 40 mm D 2 SUN n 


« 


R = 2.10% mm - {£— 0,20mm o—5.10-3rad h — 4.10 mr 


On voit que h = h, à 4u près et que dY’/h — 4.108 soit, à 4 m, & 
écart entre les deux images de 1,64. A cette distance, le crandissemen 
est 100 X environ, c’est-à-dire qu'une tache-image d’un objet de 0,2; 
de diamètre a une largeur de 20u. Pour de très fortes incidences, 
système donne une image ponctuelle unique d’un point-objet, les écart 
entre les deux images étant nettement inférieurs à la limite de résolutio: 
de l'objectif. De plus, à un très petit angle près, les plans d'incidene 
successifs sont perpendiculaires, la correction de l’astigmatisme ‘es 
réalisée puisque k = h, et que le fait qu’une des focales soit confondu 


] 


À , 
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# + ; 
“avec le cercle de moindre diffusion entraîne que l’autre focale soit aussi ve 
“confondue avec lui. “2 

- Cette correction est automatique pour tous les points de l’axe. En 
effet, les focales S, et T, sont confondues quels que soient les points A 
% Le Le système n’a pas d’astigmatism?. 

Opérons maintenant en sens inverse. Nous admettons que la distance ÿ4 
es deux images B, B;, peut être au maximum de 20 y, cette valeur cor- a 
respondant à une limite de résolution qui est encore loin d’être atteinte, ire 
‘angle u correspondant est 60, On voit donc que notre système est - 


emploi de grandes longueurs d'onde puisse nécessiter des angles supé- # 
meurs à cette valeur ; d’ailleurs, dans ce cas, il faudrait repenser com- | 1% 
plètement le problème, d’autres montages optiques pouvant être plus ee” 
“intéressants. En 
- Nous voyons aussi, sur les formules de grandissement, que ce gran- : 
dissement est le même dans les deux directions Y et Z : il n’y a done ni A: 
distorsion du premier ordre, ni anamorphose et nous pouvons écrire : ne” k 
56 LUE 

Se a 2V2 =) ; ” ‘ 

: — — DATAR UN à 

R:-sin 4 ec Le de 

# 

Ce système présente un avantage supplémentaire sur les autres SYS- À 
èmes : il possède un plan de symétrie et nous avons montré que le 
bre des termes d’aberration d’un tel système est divisé par deux £ #È 
par rapport à celui d’un système à deux miroirs séparés. Cette diflé- ; L 
nce est d’ailleurs sensible comme nous avons pa nous en rendre compte ei 
J’aide d'un premier montage effectué avec des miroirs distincts. :34 
Le système donnant deux images d’un même point-objet, il y Hi za 
théoriquement possibilité d’interférences entre les duex faisceaux mais , 7e 
ke calcul montre que les franges ne sont pas observables. : * 


. Nous terminons ici cette étude théorique du microscope catamégoni- 
e sans astiomatisme. Il ne nous a pas paru nécessaire de reprendre 
ut ce qui a été dit au sujet des aberrations, car les différences ne por- 


‘ 
ER ee CE 


tent que sur le nombre des termes et non sur la forme des figures de 44 
éplacement des termes restants. Nous persons avoir montré, dans cette } à 
étion, toutes les particülarités de l'appareil qui sera décrit en détail | % 


us loin ; signalons seulement que, d’après P. Kirkpatrick, notre sys- sh 
e présente une bonne correction de la coma, la valeur de cette 
berration étant fonction de la distance des deux miroirs. 


> Nous ne ferons plus allusion maintenant qu’à ce type de microscope. 


M? 
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CHAPITRE III 
Optique physique. 


Une fois les aberrations corrigées, toute la lumière issue d’un point: 
objet ne vient pas converger au point-image géométrique. Il s ’ensuit 
un voile, localisé oa diffus. L'appareil se compose d’un diaphragme de 
champ, d’un sélecteur, d’un objectif, d’une pupille de sortie et d'une 
plaque photographique. Ce sont donc ces divers éléments qui vont 
«contribuer à la formation du voile. Nous nous limiterons, dans ce char 
. pitre, à l'étude de deux points particuliers : en premier lieu, nous chers 

cherons à évaluer le rôle de la diffraction sur le pouvoir séparateur de 
ki objectif. Nous ferons ensuite une étude expérimentale de l'influence 
de la granulation des films radiographiques sur ce même pouvoir sépa- 
rateur. 


La diffraction. — On sait qu’en optique, le pouvoir séparateur est 
limité par la diffraction : un instrument parfait donne d’une point- 
objet une tache lumineuse qui présente des maxima d'intensité répartis 
suivant des lois connues. Le problème est ici le même et les lois identi 
ques, mais alors que les systèmes optiques présentent des aberrations 
géométriques suffisamment faibles pour que la diffraction modifie d° une 
manière sensible la répartition lumineuse, Le microscope catamégonique 
est trop fortement aberrant pour qu’on puisse, pour le calcul de Ja 
limite de résolution, ne tenir compte que des dimensions de la tache 
d’Airy. Nous allons prendre le problème sous trois aspects. - 

En premier lieu, cherchons la limite de résolution de l’appareil en 
l'absence d’aberration : ce calcul va nous donner la meilleure perfor- 
mance possible du microscope pour son ouverture maximum ; cette 
ouverture est déterminée par les conditions de réflexion tétale On à 
en effet : 8 — Ru?/(0OB + Ru). La limite de résolution vaut donc: 


y = k.MOB + Ru)/2Ru? % 


k vaut I ou 1,22 suivant que la pupille est rectangulaire ou circulaire 
Pour le ea een 1, cette formule ne s'applique pas, car nous 
avons néglisé des termes qui deviennent prépondérants. Pour le dou 
blet Ka du cuivre, nous trouvons, en utilisant des miroirs d’or et à | 
un grandissement infini : ne 


y =\42X = 62,5 À: 


| 


Et pour le grandissement 100 X habituellement utilisé : 


De). À. 


14 \ | à 
"2 D REA l x 
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… Gette valeur est indépendante de la longueur d'onde (voir formule (2)) 
. et l'influence du métal est négligeable, les valeurs de u pour les métaux | 
… utilisables étant très voisines. En fait, Ja valeur théorique réelle doit | 
« être plus grande que la valeur trouvée, car nous avons supposé que 
 l’angle d'attaque pouvait prendre une valeur nulle ce qui n’est possible l 
… qu'en un point de l’axe. La comparaison de ces valeurs de y avec la ! 
» valeur obtenue par le caleul des aberrations montre que le rôle de la 


n diffraction est négligeable pour le moment, mais elle montre aussi tout 
Pintérêt qu'il y a à rechercher une correction meilleure de ces aberra- a 
13 tions, "a 
re Et . ? LA Na DU 44 
: Nous avons supposé ci-dessus que l'ouverture du système était limi- cr 
; tée par la réflexion totale ; or, pour avoir des aberrations acceptables, HS 
… l’ouverture-objet doit être de l’ordre de 0,001 rd. La formule y = k.x/28 | à, 
donne alors pour la diffraction, la limite de 7 500 À. Les aberrations F. 
4 donnant une valeur de l’ordre de 1 u, la diffraction ne peut donc plus À 3 
“ être considérée comme négligeable et elle va modifier les répartitions u 
… lumineuses. is 
$ : \ A : Lu 7 
Prince (27) a proposé de prendre pour ouverture celle qui donne QE 

… des élargissements dus aux aberrations et à la diffraction égaux. {9e) sa 
22 . ot sr ET L F7 '4ù 
- conduit à l'égalité : ar 
; à 
> _—_— , son 
— ÿ2.0B2(0B + Ru)q!/ LE SR (1 — Gr + Sa te 

D enr pau 4 
A . 5 . A ’ b 2h 

» L'application numérique donne 3 400 A. LACS 

- En fait, le calcul de Prince repose sur une hypothèse erronée :aber- |} © 


À rations géométriques et diffraction sont deux phénomènes différents 
et non additifs. Les travaux de A. Maréchal permettent de se faire 
” une idée plus précise de ce qui se passe réellement. Il est nécessaire de 
» faire auparavant une évaluation en longueur d’onde de la déforma- 
* tion À de la surface d'onde. | 
# Les deux aberrations résiduelles importantes sont la coma ei la cour- 

… bure de champ. La coma est donnée par la formule (11) ; elle est cons- 
- tante dans le champ : nous n’avons pas à nous préoccuper de la position 
. du point étudié. La courbure de champ, qui n’est pas donnée par les. 
calculs précédents, a été évaluée par caleul numérique. Nous obtenons | 


* ainsi : / 


À 


es DOME 12 12 
RTC TIC Acourbure — 10%. 7 EVER EE 


Acoma 
L'ouverture étant de l’ordre de 10, Acoma Peut varier de À à 2. 
k Quant à Aourbures 1eS champs étant au plus de 0,1 mm, la déformation 
- de la surface d’onde est négligeable. as 
> Nous allons évaluer le pouvoir de résolution de l'objectif, en utilisant. 
= Jes courbes de A. Maréchal (22), pour une déformation comatique 


882 MARC MONTEL 


\ 
de à, 1,5x et 2x. Les courbes sont reproduites sur la figure 3a. On voit 
tout de suite que, vu la forme allongée des courbes dans le ss horizon: 

imi ri ésolution e nant deux points 
tal on aura une limite supérieure de la résolution en prena P | 


À . 


AJ\AnkR! 


< Pro MS NE 4 
3 a. Courbes isophotes de la tache image. : 
3 b. Coupe par le plan de symétrie des solides de diffraction de deux points: 

L 
placés sur l'axe horizontal, la valeur trouvée en prenant deux points 
situés sur l’axe vertical étant plus faible, Nous avons pris comme eritèré 
de résolution celui utilisé dans le cas de deux taches de diffraction pure, 
c’est-à-dire que la baisse de l'intensité relative entre les images de ces 
deux points doit être au minimum de 0,8 pour pouvoir les séparer. On 
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% 


voit donc, dans ces conditions, sur la figure 3b, que le pouvoir de réso- 
 lution est à peu près le même que sans aberrations, pour une défor 
= mation À de la surface d'onde, mais qu’il y a une chute rapide avec 
4 augmentation de A. Les per hiiiés p de l'instrument par rapport à un 
"instrument ne présentant que de la diffraction sont portées sur la 
figure 3b, pour les trois valeurs de A 
La méthode ci-dessus n’est applicable que dans le cas de deux objets 
“absolument noirs. Dans le cas d’un objet à structure périodique — 
À & tous les objets peuvent être décomposés en une somme de structures 
périodiques — et non totalement absorbant, il faut appliquer la méthode 
Steel (29). Rappelons que celui-ci évalue la perte de contraste de 
image, due à l'instrument, en fonction des coeflicients d’aberration 
>— exprimés en longueur d'onde pour une pupille de rayon unité — et 
e la fréquence spatiale relative de l’objet, c’est-à-dire le rapport entre 
la périodicité p de l’objet et la limite de résolution donnée par la diffrae- 
tion pure pour l'ouverture considérée. 
- Si C,; est le coeflicient de la coma — qui seule nous intéresse i ici — 
et si cos 0 — « est la fréquence spatiale relative de l’objet, nous avons : 
perte de constraste — — (,.cos 0.A{w) — C;.sin 6.B(o). À et B'sont 
donnés, en fonction de © par : 


O,I | 0,2 0,3 0,4 | 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 


ra) 
A 0,2234 | 0,4773 | 0,5381 | 0,4467 | 0,3021 | 0,1726 | 0,0816 | 0,0275 | 0,00354 
B 


0,0854 | 0,2096 | 0,2691 | 0,2487 | 0,1778 | 0,0974 | 0,0377 | 0,0082 | 0,00049 


“ét nous avons dressé le tableau I qui donne les valeurs numériques 
correspondantes de la perte de contraste. Quand on fait le calcul pour 
Comparer ces résultats avec le cas de deux points, on trouve une assez 
forte différence due au seuil de contraste du récepteur. Il est nécessaire 
“d'étudier chaque cas particulier. Pour une grille faite de fils d'argent 
de 3 u de diamètre, nous obtenons, avec le film radiographique Kodak 
“Définix une limite de résolution de 80 y dans le plan-image, soit 0,8 pu 
: sur l’objet. 


Z 


1 Les émulsions photographiques. — Alors que la section précédente 


a un caractère exclusivement théorique, le problème qui nous occupera 
ici est uniquement expérimental, Ce problème est le suivant : quelle 
est Ja combinaison film radiographique-révélateur qui convient le mieux 
aux études projetées. 

® Nous utilisons au laboratoire, pour la zone de longueur d’onde qui 
hous a occupé, des films radiographiques Kodak, Kodirex et Définix 
double couche. Le révélateur généralement employé est le révélateur 
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» au trait Radio-Kodalk. Mais par ailleurs, nous avons utilisé pour d’autres 

Bis, le révélateur anglais Promicrol qui combine un révélateur chi- 

> mique à grains ultra- tes et un agent physique augmentant la densité 

du Riche par formation d’un complexe argento-métallique ; il était 

intéressant d'essayer d'étendre son application. : 
Nous avons fait un examen rapide de la question en nous limitant 

_aux points suivants : 


NRC ru 


10 Nous avons supposé la loi de réciprocité vérifiée, car nous avons É 

toujours fonctionné dans les mêmes conditions de tension et de débit sh 

-(anticathode de cuivre, 40 kV, 12 mA, fenêtre de béryllium de 1 mm), 

- le temps de pose seul variant. 

… 29 Nous avons étudié les réactions des films au faisceau réfléchi par 
les miroirs pour le grandissement 100 X, sans chercher à connaître 

De sensibilité pour chaque longueur d'onde de ce faisceau, car seul le 


résultat global nous intéresse 1e1. fi ; 
4 3° Nous traçons les courbes de noircissement en fonction du temps 
- de pose. Nous nous sommes arrêté avant l'apparition des phénomènes. ï Ÿ 
de solarisation, car ils ne se produisent jamais dans nos expériences.  / M 
49 Nous n’avons pas cherché à suivre l’évolution de l’image avec le : F4 
temps. à “ \ 
5° Nous avons suivi le mode de développement indiqué par les fabri- s"4$ 
-cants. Nous ne nous sommes pas inquiété de savoir si une autre tempé- Ka 


-rature ou une autre durée de développement convenait mieux. 


ñ 

Le choix de la combinaison film-révélateur intervient de la manière 5 
uivante:quand nous avons un objet fortement contrasté, telleune grille, ss 
-nous prenons la combinaison qui donne le grain le plus fin aux dépens «: 
du contraste ; pour les objets à faible contraste, au contraire, nous choi- . 
» sissons la éthodé donnant le plus fort contraste, mais nous perdons 1 ue 
en détails. US 
Pour établir la courbe de noircissement, nous déterminons la densité ‘492 
moyenne de films exposés avec des temps de pose croissants en la com- on 
parant simplement à la densité de filtres Wratten étalonnés de 0,1 NS 
en 0, I ; la précision des mesures est donc de 0,1. + 


À or des résultats nous a conduit aux A velione suivantes qui 
ne sont évidemment valables que pour les conditions expérimentales 
indiquées : 

10 La partie rectiligne des courbes ne dépasse pas une variation de d' 

- égale à 1, que l’on porte en abscisse £ ou log £. Il faut donc être prudent 

* quand on veut déduire la densité probable d’un cliché à partir de celle 
*d’un autre cliché pris avec un temps de pose différent. 

; 20 Les contrastes semblent meilleurs avec le Promicrol, mais il ne EX 
“faut pas oublier que la moindre erreur sur la détermination de la posi- : 
À tion de la tangente influe fortement sur la valeur mesurée. # 
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Kodirex Définix 
F Radio-Kodalk Promicrol Radio-Kodalk Promicrol F 
0,5 | 0,7 0,25 ? 0,27 ? 
0,5 | o,7 0,25 0,27 
0,5 | 0,7 0,25 0,27 
0,5 | 0,7 0,25 0,27 
0,52 ? | 0,75 ? 0,25 0,27 
0,55 | o,8 0,25 0,270 
0,6 0,9 0,26. ? 0,27 
0,9 | I 0,3 0,3. 
1,2 1,2 0,4 0,4 
1,5 ED CE 0,6 
* 1,9 Se Te 0,8 0}7 108 
2,3 2,6 T,1 É,2 748 
1 heure 2,7 | 3 1,8 1,7 
: 2 heures 3 | 313 2,3 2,4 
4 heures En: | 22 2,45 ? 2,55 
7 
-Contraste 4,8 9,1 54 03 
Rapidité ï | 1 0,3 3 
relative | 
Granulation 0,18 mm 1 O,14 mm sou j 34 
* Granulation I ; o,8 0,23 0,19 
relative 
Distance 2,10 mm | 1,7 m : 0,6 m 0,4 m 
de granulation | 
AA Densité 


Ï 


3° Pour les deux révélateurs, l'émulsion la plus rapide est le; en Tr 
_ la plus contrastée semble être le Définix. 
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4 Le voile de fond est plus dense avec le Promicrol, par suite de 
Le mode d’action développatrice. 


Nous savons que les grains d'argent des émulsions photographiques 
-ont des dimensions qui varient de quelques dixièmes de micron à 
- quelques microns, Ces grains se groupent en agclomérats parfois visibles - 
à l’œil nu que l’on appelle la granulation, Nous utilisons la mesure sub- 
. Jective et nous n’essayerons pas de faire la liaison entre la valeur 13 
trouvée et la grandeur, nommée granularité que l’on obtient par des 
. méthodes subjectives. Nous projetons sur un écran blanc sans grain, 
» une image agrandie N fois de l’émulsion. Nous nous plaçons alers à la F 
- distance X de l’écran pour laquelle les agglomérats de grains ne sont ji 
-plus discernables les uns des autres. Nous prenons une brillance lumi- Ca 
. neuse sur l’écran de 50 nits environ. Nous adoptons, pour valeur de la 15 
| ès la formule donnée par A. Arnulf : G = 8,45 X/10 000 N. +. 


Nous-obtenons les valeurs du tableau II dont nous tirons les conclu- : 
“sions suivantes : 


4 — le Promicrol donne un peu moins de granulation que le Radio- 
.Kodalk. Il est donc intéressant de l’utiliser dans notre cas ; mais il est 


-à déconseiller chaque fois que l’on doit faire des mesures de densité, 
vu augmentation artificielle du noircissement ; 


t 


— le Définix a une granulation presque cinq fois plus faible que le AN 
Kodirex ; signalons toutefois que, depuis ces expériences, la firme 1 #4 


de fond a été fortement diminué. Les expériences n’ont pas été reprises 
…_ avec ce nouveau film. 


V1 

Conclusion générale. à 

Nous avons tenté, dans cette partie théorique, d'étudier les divers 
aspects du nr posé par la focalisation des rayons X à laide 
de miroirs. Nous avons cherché les conditions pour obtenir une image CP 
nette, aussi proche que possible de l’objet. [lne nous a malheureusement CHE 
pas toujours été aisé de faire une étude très poussée de la question, car M 


es moyens mathématiques ou les bases expérimentales nous faisaient 
- défaut. Il est à souhaiter que certains problèmes, qui n’ontété qu’effleu- 
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DEUXIÈME PARTIE 


RÉALISATION D'UN MICROSCOPE A RAYONS X 
ET ÉTUDE EXPÉRIMENTALE DES APPLICATIONS 
DE LA RÉFLEXION TOTALE ET DE LA FOCALISATION 
DES RAYONS X PAR LES MIROIRS È 


CHAPITRE PREMIER 


Réalisation du microscope sans astigmatisme. 


Nous allons détailler les techniques de réalisation du microscope à 
objectif en toit, tel que les considérations théoriques antérieures nous 
ont amené à le concevoir. Nous commencerons par étudier sa réalisations, 
puis nous indiquerons les réglages qui peuvent faciliter son emploi et 


nous terminerons par le mode opératoire. 


Réalisation de l'objectif. — La réalisation de l'objectif catamégo 
nique comprend la fabrication d’un prisme de verre et la métallisatiom 


de la pièce obtenue. 


s | di « 2 x 
A. FABRICATION DE L'oBJECTIF. — Considérons deux sphères ortho= 
sonales de même rayon, elles se coupent sous un angle de 909 tout le 


long de leur intersection, dont le plan fait 45° avec les surfaces. La 


section du bloc de verre dans lequel est taillée la sphère doit done sé 


- faire par un plan passant par un point quelconque et faisant 45° avec 


la normale en ce point. Le montage se fait par adhérence — le collage 
risque de modifier les angles si le film de colle n’a pas une épaisseur 
très uniforme — et la solidité du montage est fonction de la grandeur 
des surlaces en contact. Il y a donc intérêt à choisir l'épaisseur du bloë 
de verre telle que la surface de section soit maximum. La section se 
faisant sensiblement par le sommet O de la calotte sphérique, sa sur 
face est maximum quand la face inférieure du bloc passe par le point M, 
intersection du plan de section et de la face latérale de ce bloc, choisi 
— pour la commodité du polissage — de forme cylindrique. Si cette 
face inférieure est au-dessus de M, la surface utile de la section est 
réduite ; si elle est en dessous, la partie du cylindre inutile risque, par 
son poids, de déformer le montage. F 
Nous devons polir une lame de verre avec beaucoup de précision} 
puis la couper par un plan dans des conditions bien déterminées et 
enfin la métalliser. Si le verre présente des défauts d’homogénéité ou d 
recuit, s’il existe dans la masse des tensions même faibles, ces RS, 


| 
| | 
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se répercuteront sur la construction, soit immédiatement, soit avec le 


a valeur des angles. Il importe donc de Éiter un verre stable, exempt 
e bulles et de tension, Notre choix s’est porté sur un B-18-64, qui est 
pe borosilicate-crown. Nous prenons un verre premier choix à recuit 
Arès fin et nous l’examinons entre deux polaroïds croisés pour être 
D de ses qualités mécaniques. 

- La mesure fréquente et rapide de l'angle d’un plan tangent à une 
phère avec un plan quelconque est impossible avec une grande préei- 
ion. En effet, la méthode comparative la plus précise que nous ayons 
etuellement pour la mesure des angles est l'étude des franges d’égale 
spaisseur obtenues par interférence entre les faces de l’angle étudié et 
in système de référence constitué par les faces planes d’une cale d'angle. 
ï les faces de l’angle étudié sont planes, les franges sont banale et 
équidistantes et l'évaluation de l'écart de ces deux angles est aisée ; 
ù au contraire, les faces sont courbes, les franges sont des anneaux dont 
hous avons à évaluer la position du centre, ce qui est peu précis. Il 
faut procéder en deux étapes : nous mesurons d’abord l’angle entre la 
section et une surface plane, puis nous comparons cet angle avec l’angle 
ormé par le plan de section et le plan tangent au point de section. 
- Nous opérons de la manière suivante : nous polissons la face supé- 
eure du cylindre suivant une sphère de rayon R et la face inférieure 
uivant un plan perpendiculaire à l’axe de symétrie du bloc de verre. 
Nous repérons le point O de la sphère où le plan tangent est parallèle 
cette face plane. Si nous coupons le cylindre par un plan passant 


angle de la face plane et du plan de section. Il revient donc au même 
le mesurer l’un ou l’autre de ces angles, mais alors que l’un est défini 


un point donné. 
La méthode ci-dessus exige trois conditions : 


10 que le point O soit sur le cylindre ; 
- 20 que ce point soit exactement repéré ; in 
… 30 que la section.soit faite par ce point, 


Première condition. — Supposons d’abord la sphère centrée, © ’est- 
re que la normale au centre de la face plane passe par le centre de 
rbure C de la sphère. L’angle du plan tangent à la sphère au bord 
Leyhindre et de la face plane n’est que de 4”. Cet angle est faible. II 
it qu'au départ, l’ouvrier parte d’une sphère légèrement basculée 
ur que le point O soit en dehors du miroir. On peut admettre un 
lécalage de 2,5 mm par rapport à l’axe de symétrie. Pour simplifier le 
ail, on part d’une lame à faces parallèles. Nous nous assurons que 
deux faces sont planes et en passant la lame au comparateur pneu- 


mps, par une déformation de l’ensemble, c’est-à-dire une variation de 
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matique Solex, nous vérifions que l'épaisseur du bloc ne varie pas 
Comme la précision de l'appareil est de T 4, l'erreur sur le parallélisni 
des faces est de 0’’8 ce qui est négligeable. Le polissage est fait ave 
de la poix ; une fois la lame réalisée et vu la faible courbure de la sphère 
on la « surface » en déformant la poix par échauffement local. 


Deuxième condition. — Nous devons définir la précision avec laquell 
nous voulons repérer le point O ou, ce qui revient au même, calcule 


PIRE 


l'erreur angulaire maximum tolérable sur l'orientation du plan tanget 
en C. En supposant que notre microscope puisse atteindre un 
Danse résolution de 500 À et vu que la granulation des plaques phol 
graphiques nous interdit l'observation de détails inférieurs à 5 us 
grandissement doit donc être d’au moins 100 fois. Les rayons d 
miroirs sont de 20 m et l'angle d'attaque u — 0,01 rd. Le grandis$ 
ment 100 X s'obtient en plaçant le récepteur photos plie à 5 
de ] objectif. L’écart angulaire B entre deux rayons issus d’un mên 
point-objet est donc de 107% rd. En supposant le système optique x 
fait, cet écart est l’angle de deux rayons se réfléchissant en O, dan 


ordre inverse, su pre D NET 
, sur les deux miroirs, si l’angle de ceux-ci diffère de 
par l’angle « € 


’ y - L C4 
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» Soit ZZ' la tangente en O à l'intersection des deux miroirs (fig. 4), ON, 
æt ON, les normales aux miroirs. Un rayon AO se réfléchit d’abord 
sur M) puis sur (M,). Soit OA, le rayon une fois réfléchi, OA! le rayon 


. 


IE - 
c ES CE RS TNT S eee a 
deux fois réfléchi. Posons NN, — ; +<—=aœet ZA =. Nous avons : 


4 ee. 
AO'A = 2.NON,—2a, et. ZÀ —TZA 


pour Te rayon se réfléchissant en ordre inverse : EPS = AS = 
set AO'A, — 22, A et A° sont done sur le même parallèle ét l’an- 
….gle FANGA — ZA,2") vaut 44. Soit H le milieu de Farc de grand 
“cercle AA’. Dans le triangle rectangle ZAŸH, nous avons 


-G 


sin (AA /2) = $in 2 «.sin 9. 
Or, AA — 6 donç sin 8/2 — sin 2:.sin 9. B, « ‘et > étant petits, on 
; 
a la relation : 
= 4.5.9. 


LA 


À = . 
Nous avons done € = 5’. En répartissant l'erreur entre les deux 


précision que l’on obtient facilement. Nous opérons à l’aide des franges 
’égale épaisseur par réflexion, sous incidence normale. Pour que let 
bservation soit possible, l ordre d'interférerce doit être inférieur 


in diamètre apparent 6 tel que 9 < VE La raie verte du mercure 
t un diamètre de 13’ conviennent. Le centre O des anneaux est repéré 
ar un point sur ” face courbe. L'erreur sur le pointage de O introduit 
pe erreur de 1’ sur :. 

Une fois le point O repéré, on coupe le bloc de vèrre par un plan 
aisant sensiblement un angle de 45° avec la face plane et passant à 
“quelques millimètres de O. Puis on ébauche la section de manière à 
passer très près de O et avoir un angle correct de 459 à la fausse équerre. 
nfin on doucit jusqu'à pouvoir Hs les franges d'interférence 
avec une cale d’ angle précise à 2°! près et on polit la section jusqu'à 
passer par 0. 
La précision sur la comparaison des angles est de 1/2 frange sur une, 
longueur de 5 mm, soit une erreur de 1°’. L’erreur totale sur l’angle 
est re de 3/’. On vérifie la planéité de section au 1/10 de frange, 


écision MA pour avoir une bonne adhérence. 


Annales de Physique, 1958. 58 


miroirs, l'erreur linéaire + sur O ne devra pas dépasser 2.101 mm, 


u 1/2 coefficient de finesse de la raie utilisée et la source doit avoir 


; 
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On monte ensuite les miroirs l’un sur l’autre en utilisant l’adhérence: 
L'erreur sur la coïncidence des points O des deux miroirs est négligeable 

si on les pointe avec un viseur assez puissant. è 
L'erreur sur la valeur de l’angle au sommet du prisme en toit est 

; donc de 8’’, soit 4.105 rd, la précision est suffisante. ni 


B. MérazrisaTIoN DE L'ogJEcrir. — Pour obtenir une couche d’or 

très uniforme et qui épouse bien la surface du verre, nous n'avions à 
nôtre disposition que le procédé par évaporation sous vide. En utilisant 
cette technique, l’adhérence du film métallique obtenu et ses qualités 
mécaniques sont fonction du nettoyage correct des surfaces, de la qua- 
lité du vide et des températures utilisées pour la vaporisation. Il se pose 
avec l’or un problème supplémentaire : quelles que soient les précautions 
prises, une couche d’or n’adhère pas sur le verre ; pour y remédier, 
on commence par vaporiser du chrome, qui est très adhérent, l’adhérence 
\ de l’or pulvérisé ensuite sur le chrome est alors satisfaisante, sans être 
cependant parfaite. Le filament chauffant est une spirale de tungstène: 
La position de la surface doit être soigneusement calculée pour obtenir 
une arête des miroirs très franche et pour que le dépôt d’or soit uniforme: 
Les épaisseurs vaporisées sont environ 0,2 y pour le chrome et 0,3 & 
pour l'or. Ces épaisseurs, qui correspondent, vu l’angle d'attaque, à des 
épaisseurs de 4 mm et de 6 mm sur le trajet des rayons, sont suffisantes 
* pour arrêter toutes les longueurs d’onde excitées. £ 
nu) Il faut remarquer que l’objectif, réalisé en 1953, a pu servir jusqu'à 
| présent tel qu’il nous a été fourni et qu'il n’est apparu ni dédoublement 
F! _ d'image, ni glissement des miroirs. [1 se peut qu’en essayant de pousser 
+ plus loin la recherche du pouvoir séparateur optimum, nous constations 
l'apparition de ce dédoublement. Jusqu'ici, tel n’est pas le cas et la 

| solidité du montage est attestée par le fait qu'aucun changement ser 
da sible dans la netteté ou dans la brillance des images n’a pu être décelé 
: depuis sa mise en service. La méthode que nous ayons indiquée semble 
_ ‘donc présenter toutes les garanties d'efficacité et de durée que l’on puisse 
demander dans l’état actuel de l’expérimentation. #. 


Aa % 
DE al Ÿ 
A: Réalisation de 1a parfie mécanique. — Pour pouvoir être utilisé 
1 commodément, le prisme que nous venons de réaliser doit être inclus 
_, dans un montage mécanique pourvu d’un certain nombre de réglages: 
a Ces réglages peuvent se répartir en six groupes, suivant la partie dé 
A l'appareil sur laquelle ils agissent : objectif, diaphragmes, objet, tube 
à rayons X, système d'éclairage auxiliaire. 


À. RécraGes pr L'ossecrir, — Montage mécanique. — Il est diffé 
ke ile de déplacer ur tube à royons X sous tension, aussi est-il préférab 

d'amener l'objectif dans le faisceau émis, plutôt que de faire l’inver 
À cette fin, il est nécessaire d’avoir un déplacement vertical (crémaillère 
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À 


et un déplacement transversal (un 1e déplacements d’une surplatine) 
de la monture de l’objectif. 


D 


NX 


Des essais préliminaires faits avec le montage usuel à trois vis calantes 
ont montré que les difficultés de réglage de l° objectif résident surtout 
“dans l’interdépendance des orientations des deux miroirs : le réglage: 


“de l’un dérègle l’autre. Voici le principe d’un système permettant d’ agir 
Sur l'orientation d’un miroir sans modifier celle de l’autre : soit O le: 
Sommet du système ; considérons les droites passant par O, perpendi- 
culaires en ce point aux plans tangents et prenons-les pour axes de 


rotation. L’angle d'incidence d’un rayon AO avec un des miroirs est 
constant dans la rotation autour de l’axe perpendiculaire à ce miroir, 

uisque la normale à cette surface et le rayon incident sont fixes. Dans 
À montage réalisé, la perpendicularité des axes de rotation et leur 
oincidence avec les axes de symétrie des miroirs ont été réalisées à la 
Construction. La précision est cependant suffisante pour que les retou- 


x 


hes nécessaires soient inférieures à 1/10 de tour de vis de réglage. Ce 
défaut n'est d’ailleurs sensible que dans la recherche du pouvoir sépa- 
Fateur maximum. 


La sensibilité des mouvements de rotation doit être telle que l’angle 
inimum repérable dont doit tourner un miroir entraîne un déplacement 
de l'i image inférieur à la demi- profondeur de champ. Soit « le demi-angle 
ES des faisceaux 1 images, x’ la distance-image et a la limite à 

ésolution du récepteur. La précision sur la mesure Fr l’angle d'attaque 
loit être : du — R.a.u?/2.x4.x'"?, le montage mécanique est constitué 
jar un bras de levier de longueur d, mû par une vis de pas p, commandée 
dar un bouton de rayon r sur lequel on peut repérer des déplacements 
nima b. La variation minimum du avec cet ensemble est done : 


du = p.b|2x.r.d 


e il suffit d’égaler les deux valeurs. 
a Les valeurs numériques suivantes sont solution du po 5 
or 2.10 mm &« — 10-#rd ‘ æ — 5m u— 1072rd du — 
— 5.10-*mm p—06mm r—10mm b—10-Imm d—10?mm 


Mesure des angles d'incidence. — La mesure des angles d'incidence 
Al : à : ; y 
faisceau sur les miroirs n’a de sens que si ce faisceau est issu d’un 


de avec le centre de rotation de la platine. 

Considérons le faisceau issu d’un point À et tombant sur un miroir, 
le manière à le couvrir entièrement. Une partie du faisceau se réfléchit 
vient converger en un point A’, l’autre partie se propage sans dévia- 
in et forme une tache Te dont le point le plus bas est A7. 
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La figure 3 donne : K = y" +1 y"! = y[2ab + c(b — a)]Ja(a + a} 
mesure de la distance A’A'’ permet de calculer u = yJa. Celles de a 


ont été faites avec un viseur. Fr 
Le calcul d'erreur donne, en négligeant l’erreur sur A’A 


(y)’ == (a SE b)(2a° 5e BE DE 2ac) : 1e 
2ab + c(b — a) 


NAS 
III IINIINNNNNN 
FÉVR 


Fig. 5- 


4 


L'erreur relative sur u est de l’ordre de 0,005, ce qui est suffisant, pÉ 


un grandissement infini, nous avons : 


; u (2a? + c? + 2ac| 
(y)e = (2a + cj(a + c) 


qui montre que la précision a une limite supérieure assez faible. 


FA 


f 


En pratique, nous nous donnons u, a et b et nous en déduisons A À 
Nous retouchons l'orientation des miroirs jusqu'à avoir cette val@t 
Pour amener À dans le plan de symétrie de l'objectif, 1l suffit ques | 


distances A’A”” relatives aux deux miroirs soient égales. 


Si m est le diamètre du trou-objet À, nous devons écrire que l’er 


sur A’A"”" due à la dimension finie de A est négligeable devant les aufr 


causes d'erreur. Il faut pour cela que le diamètre de la tache A’ € 
zone de pénombre de A’” soient de l’ordre de grandeur de 0,1 mm. 


j 
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conduit à prendre pour m, 1/10.G, G étant le grandissement. 
Avec m— IO u, nous sommes dans des conditions satisfaisantes de 
- précision et de luminosité. 


Réglage de la distance entre le diaphragme d'ouverture et l'objectif. — 
La distance entre le diaphragme d'ouverture et l'objectif détermine 
-l'inclhinaison de la surface image sur l’axe ; de plus, elle ne doit pas être 
modifiée per de légers déplacements de l'objectif, c’est pourquoi nous 
Pavons rendu solidaire du bloc de mise au point. Dans le montage réa- 
disé, le diaphragme est fixe et l'objectif est déplacé à l’aide des mouve- 
ments d’une surplatine. La solution inverse est préférable, car l'objectif 
“onstitue un bloc assez lourd ; dans notre cas, la chose n’était pas 
‘avec objectif fixe. La mise en place du diaphragme se fait d’ailleurs une 
fois tous les autres réglages effectués. En écrivant que le défaut de 
mise au point au bord du champ, dû à l’inclinaison de celui-ci, est égal 
la profondeur de champ a, nous obtenons : 


c.u.Q'Aÿ(Ruo + 2.0,4)? 
2.0,A(OÀ + 2.Ru)s 


soit O,1 mm pour G— 100 X. La précision nécessaire croît avec le 
randissement. En pratique, nous prenons une succession de clichés en 
“faisant varier la distance O,Q” et nous adoptons la position qui donne 
Je champ le plus net. 

” La mise au point se fait en déplaçant le porte-objectif à l’aide d’une 
Pièce à vis micrométrique construite par le Laboratoire central de 
Armement. 


“lucarne d'entrée sert à limiter le champ à sa partie champ de pleine 


maximum de l’angle d'attaque est 2 u. En écrivant (fig. 6) cette condi- 
tion pour le bord J du miroir et le bord D du champ, nous avons : 


ED = 2{(4 — c).u. 


Ce diaphragme est fixe. 


= Sélecteur. — Son rôle est double : arrêter les rayons non réfléchis et 
- . , . . # s . . 
éliminer les rayons réfléchis une fois, donc entachés d’astigmatisme. Il 


. 


2la +h)la—c(a +c—s)u—(hu—r)(a tes, 
ER (a + cj(a + h—s) 


£énante, car nous avons toujours opéré à grandissement constant, donc. 


> B. Récrace pes piapHRAGMES. — Diaphragme de champ. — La 


. , . . , LA 
Tumière. Vu la forme de l'objectif, il est logique de prendre un dia- 
hragme carré. Si u — u,/2 est l’angle moyen d'attaque, la valeur 


La une forme rectangulaire. En écrivant que FG passe par le bord du 
“diaphragme d'ouverture, nous avons la deuxième limitation du champ : 


* 


; 


VE 


* TRES ES 


e 


RU TEE A 
EPP ARR : 


LEE T7 ère 


ve 


ELA y 


L 2 4 an 
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En fat, le champ est un peu plus grand, car les rayons deux fois réflé- 
chis tombent surtout sur JO, la région OK correspondant à des rayons 
une fois réfléchis, donc inutiles. La droite limite est alors DO au lieu 
de DK et nous avons : : 


“ 


2{a + hj(a — c)la— s}u — (hku— r)a.s 


EK = 


aa LE h— s) 


EF est minimum quand G’’ est en J ou en K. Nous avons choisi J 
pour des raisons de commodités mécaniques. Ù 
Comme les rotations des miroirs sont faibles, on peut éviter de faire 
tourner le sélecteur avec eux, ce qui est théoriquement nécessaire pour 
que les bords du sélecteur restent parallèles aux bords des miroirs! 


Z 
Z 
2 
£ 
a 
2 
[2 
C4 


2ZLZZ2 
{ 
4 
Dé * 


TIIIZ 


Fig 6 


EN 

Diaphragme d'ouverture. — Son rôle est double : redresser le cham 
et réduire les aberrations. Son diamètre 2 r doit être tel que, pour ur 
champ angulaire B, le faisceau issu du bord du champ ne soit pas dia 
phragmé par l'objectif de rayon e. On a : Ÿ 
à 

c= (r + Bh)Ju. 4 

5 = Ms : 4 

Une application numérique donne 20 mm. Nous avons pris 25 mm 
pour avoir une marge de sécurité. 4 
| 

C. RéGraGe De L’oBser. — Les aberrations dans les deux direction 


principales du faisceau étant plus faibles, nous avons intérêt à oriente 
les objets suivant ces directions, quand ils possèdent des directions ps 
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 vilégiées (fibres, grilles….). Nous avons done utilisé une platine tournante, 
avec une surplatine donnant deux mouvements rectangulaires. 


4 D. PLAQUE PHOTOGRAPHIQUE. — Pour le orandissement 100 X, la 
» distance image est de l’ordre de 4 m. Cette longueur d’air ne laisse passer 
que 0,1 p. 100 du rayonnement Ko du cuivre. Nous avons done placé, 

après le diaphragme d'ouverture, un tube vidé, fermé à une extrémité par 

» une fenêtre d'aluminium de 0,01 mm d'épaisseur et à l’autre extrémité 
pe: une flasque portant la plaque photographique. Le tube étant fixe, 
- le grandissement ne peut être modifié, car le déplacement de la Hot 
- dans le tube est dificile, On peut cependant le faire varier un peuen 


a agissant sur la distance AO et l’angle d'attaque u. 


E. Tue 4 ravoxs X.— Il est nécessaire d’avoir un tube à rayons X 
qui donne un faisceau très divergent et bien homogène. Nous avons 
utilisé un tube scellé Machlett, à anticathode de cuivre. A l’aide d’une 
vis et de brides, on peut le faire tourner sur lui-même et le déplacer 
verticalement et transversalement. 


: 


» vons remplacer le faisceau X par un faisceau lumineux, concentré sur 


5 


“l’objet par un condenseur, après réflexion sur un miroir; trois vis 


| calantes orientent ce miroir pour amener le faisceau Mer en 
ÿ woïneidence avec le faisceau X. à 


1 Mode d’emploi du microscope catamégonique, — Cette section cons- 
s _titue le mode d'emploi de l'appareil tel qu'il a été effectivement réalisé 
au laboratoire de Chimie- Physique. La méthode déerite ici s'applique 
chaque fois que l’on a à examiner par transmission des objets plans ou 
sensiblement plans et dont l’épaisseur ne dépasse par 1 mm. L'utilisation 
des tubes démontables et l'examen des préparations sous vide ne seront 
pas envisagés 101. 


A. RÉGLAGES PRÉLIMINAIRES. — Ces réglages sont, dans leur ordre 
A exécution : 
19 Réglage du tube à rayons X. 
k. 2° Réglage de la source de lumière visible. 
“ 30 Étalonnage de zéro des graduations du porte-obiectif. 


19 Réglage du tube à rayons X.— Ce réglage est une opération impor- 


-Je dérèglent. 

Le faisceau doit être centré sur le diaphragme de champ et perpendi- 
‘culaire à la surface-objet. Montons le tube sur son support et à l’aide 
des réglages prévus, amenons la fenêtre de ce tube en regard de l’ouver- 
“ture du diaphragme de champ et contre lui. Puis remplaçons ce dia- 


FF. ÉcLAIRAGE AUXILIAIRE. — Pour dégrossir les réglages, nous pou-: 


tante et qui demande à être refaite périodiquement, car les déplace- 
“ments imposés au tube pour démasquer la source de lumière visible 


de cette position en tenant compte du mode de montage de l'obje 


898 . MARC MONTEL 


# 
NE D 


phragme par un petit écran fluorescent portant en son centre une petite 
pastille de diamètre égal à celui du diaphragme. Quand le tube fonez 
tionne, nous avons sur cet écran une tache de dimensions SUPPOSE 
à celle d > la pastille de plomb ; nous déplaçons alors le tube pour centrer 
le faisceau sur la pastille. Vissons sur le porte-objet un tube d'environ 
10 em de long : il porte à son extrémité un écran fluorescent ayant en 
son centre une pastille de plomb, replaçons le diaphragme de champ et 
regardons la tache lumineuse donnée par les rayons X. Nous pouvons 
admettre que l’axe du tube vissé est sensiblement confondu avec la 
normale au centre du diaphragme ; si done la tache lumineuse est cens 
trée sur la seconde pastille, nous considérons que le faisceau est réglé: 
S'il n’en est pas ainsi, nous retouchons le réglage du tube jusqu'à ce 
cçue les deux opérations décrites, faites à la suite l’une de l’autre, ds 
nent deux faisceaux centrés. pi 


20 Réglage de la lampe d'éclairage. — Le faisceau lumineux doit être 
e = : - » Ca 
confondu avec le faisceau X. Montons un trou-objet fin et centré, maïs 
. - . e 
toutefois de diamètre suflisant pour que la diffraction ne modifie pas 
trop l'ouverture du faisceau visible et plaçons une plaque PSE 
phique à environ 10 em de l’objet. Prenons un cliché en lumière A 
développons et replaçons la plaque dans sa position initiale. Eclairons 
le trou en lumière visible. Comme l'ouverture du faisceau lumineux est 
plus forte que celle du faisceau X, la tache observée sur la plaque déborde 
la tache due aux rayons X. Réduisons son diamètre à l’aide d'un dia: 
Ç LE , , a + ; . 
phragme iris, afin d'opérer dans les mêmes corditions d'ouverture. Puis 
agissons sur les vis calantes du miroir à 45° qui réfléchit le HAS 
lumineux pour amener les deux taches en coïncidence. 


3° Étalonnage de zéro des graduations. — Le porte-objectif et le porte 
diaphragme d'ouverture se déplacent devant les graduations qui per 
mettent de repérer leurs positions. Ces graduations sont quelconques 
et il importe d'établir la correspondance entre les valeurs lues et les 
valeurs réelles. Cette correspondance peut être établie une fois pout 
toutes. É.. 

L'ensemble objectif-pupille est porté par le même bloe mobile. Soiti 
la position de cet ensemble, L'objectif se déplace par rapport à ce bloc 
soit y sa position relative. x représente la position de l’obiet par rappoi 
au sommet de l'objectif, et x’ celle de l’image. Soit enfin z la positio 
du porte-plaque. 


Le plan-objet est fixe, nous prenons comme plan de repère le plai 
de la platine porte-objet et la position du plan-objet réel se dédui 
Nous nous fixons une position du plan-image et à l’aide d’un viseut 
mobile le long d’un bane d'optique, nous mesurons la distance A de € 
plans : À = # + +’. Nous réglons ensuite la distance miroirs-diaphragm 
d'ouverture, avec ce même viseur. Nous plaçons un trou-objet centré € 


U 1% 


: 
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. 


nous formons, sans pupille, son image sur le plan récepteur ; nous avons 

» alors la relation : 

4 1/2 = 2/R.u — 1/7. 

Enfin, nous mesurons le grandissement : 

s: = “ 

À La connaissance de À et G donne x et +’, la relation d’astigmatisme (4) 

4 donne w (cette valeur peut être vérifiée par la méthode indiquée plus 
haut). 

4 ue avons, d'autre part : OQ —Yy— a (a est une constante déduite 

£ de la mesure de OQ). œ 

M De même:Tv—1t—7y+betx —:+ y. + cavec: À = 13 Rb \ SACS 

… Donnons-nous maintenant une die u" et un grandissement G’, 

… nous en déduisons des valeurs X’ et X. Si peur passer de X à #, il faut pe 


* déplacer l'objectif de d, il faudra déplacer l’image de X’ — x’ — 4. 


" 


LS 


B. RéeLace pu microscope. — Les plans objet et image, les miroirs : 

“et la pupille occupant les positions longitudinales que nous voulons 4 
nu ils occupent, il reste à mettre au point l’image d’un objet sur une ; 
A . "à 

plaque photographique et à prendre un cliché. RE 
10 Réglage transversal de l'objectif. — 1 s’agit de placer les miroirs : RE: 


. dans le faisceau lumineux. Agissons sur les mouvements correspondants 
pour mettre l’image de la source sur l’arête de l’objectif, moitié dans 


l'air Moine sur les mroits-Dans cés conditions, le rayon moyen du: 

à :1 
À faisceau passe sensiblement par le centre O de l’arête et par suite, dans : 
… les rotations que nous ferons, l'objectif sera à peu près Hate ed 


- couvert. Mettons en place un trou-objet assez gros ; sur un dépoli placé ; 
après les miroirs, nous avons une tache circulaire occultée par la masse 
de verre. Nous déplaçons l’objectif de manière à occulter symétrique- FA 
ment le faisceau sur les trois quarts de sa surface. Nous regardons alors de 

% tangentiellement les miroirs et les tournons de manière à amener l’arêté ". 

“à passer par le point-objet. Puis nous retirons l’objet et vérifions que DE 
l'objectif est toujoirs couvert uniformément, - 0 

20 Mise au point. — Nous plaçons comme objet une grille de pas a 
bassez grand (0,1 mm) et de même dimension que l’objet et orientons re 
“ ses fils parallèlement aux miroirs. Il n’est pas conseillé de prendre des. ae 

; orilles trop fines, car la diffraction « mange » les détails et une grille trop ft 

» grosse n'a pas dote car on n’en verrait qu'une trop are partie 3 
dans le champ. Nous regardons l'image et tournons les miroirs jusqu’à 1 

avoir une image nette ; précisons ce que nous entendons par là : tour + - 

-nons les miroirs à partir de la position zéro, nous voyons apparaître 
l’image de la grille, floue ; en continuant, il arrive un moment où le trait Re: j 


de la grille situé vers l'extérieur devient net, puis la netteté s’étend vers 7 
l'intérieur du champ et en continuant de tourner les miroirs, la netteté 


init par disparaître sur le dernier trait situé vers l'intérieur, La bonne QE, 


il 
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position est celle où le trait central est net ; certes, les bords restent flous, 
mais nous n'avons pas à nous préoccuper de cette question, car le flou 
vient de l'inclinaison du champ et la mise en place de la pupille le 
supprimera. 

30 Réglage du sélecteur. — L'image que nous obtenons est quadruple 
et voilée par le faisceau direct ; nous agissons alors sur le sélecteur pour 
séparer les quatre taches lumineuses, en nous arrêtant au moment où 


nous voyons le champ diminuer et la luminosité baisser. 


4° Centrage du diaphragme d'ouverture. — Cette partie est la plus déli- 
ÿ cate du réglage et elle conditionne en définitive les résultats. Pointons 


le plan du diaphragme à l’aide d’un viseur dioptrique et orientons-le de 

/ manière que son axe optique soit sensiblement dirigé suivant l’axe du 
faisceau deux fois réfléchi. La pupille du viseur est uniformément eous 
- verte ét l’image est au centre du champ. Pour définir avec précision 
cet axe, nous avons remplacé la grille par un trou fin et centré. Quand 

le diaphragme n’est pas en place, nous voyons dans le viseur un halo 

dont nous pouvons repérer le centre (on peut aussi, si le guidage du 
viseur est bon, faire une mise au point sur le trou-objet). Plaçons alors 

le diaphragme, son image est au point dans le viseur et nous le déplaçons 
jusqu’à amener son centre au point de croisé des fils du réticule du 

LA: viseur. Nous admettrons alors que le diaphragme est réglé. Si une erreu# 
trop importante s'était toutefois produite, nous nous en rendrons immés 
diatement compte, car la netteté de l’image diminue après diaphragma* 

+ tron. 
5° Achèvement des réglages. — Nous remplaçons la grille de pas 0,1 mm 

6 par une grille plus fine et, en rayons X, nous prenons une succession 
. de photographies, en modifiant systématiquement les orientations des 
+  muroirs. Les temps de pose peuvent être fort courts, l’obiet ayant un 
_: contraste relativement élevé. Quand on remplace la grille par l’obiet 
à étudier, il faut prendre soin de reprendre le même plan-objet. D’après 
À l’image de la grille, on fait également des retouches d'inclinaison du 
plan-image, en agissant sur la position longitudinale de la pupille, em 
veillant à ne pas modifier la netteté de l’image par déplacement du 
rayon moyen. Malgré toutes ces précautions, les tâtonnements pouf 
régler correctement l'appareil sont encore très longs. 


CHAPITRE II 
"à Etude expérimentale. 


| 
| 


4 applications du microscope à rayons X. Ces applications se réduisen: 


Notre intention initiale était de consacrer ce chapitre à l’étude cl 
+ pour le moment, à l'examen de spécimens métalliques. Mais les Re 


riences, faites à la demande de Mlle Cauchois sur la qualité du rayonn 


i 
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. ment réfléchi par les miroirs, ont suggéré d’autres applications de la 
. réflexion totale suffisamment intéressantes pour être mentionnées. Notre 
but est seulement d'indiquer celles dont nous avons pu effectivement 
… vérifier l'intérêt et pour chacune d'elles, de donner un exemple que nous 
> avons essayé de rendre aussi NES que possible. Par suite du 
- développement parallèle des recherches sur la microscopie ) X dans divers 
laboratoires, certaines de ces applications — envisagées par nous, dès 
+ 1952, comme programme ultérieur de recherche — ont déjà fait l’objet 
» à l'étranger de travaux spécialisés assez poussés, parfois même de thèses. 
Ïl nous est diflicile de les indiquer tous, car beaucoup n’ont pas encore 
été publiés et nous en ignorons certainement un assez grand nombre. 
4 Ce chapitre est divisé en trois sections : la première est consacrée à 


cations de la focalisation par réflexion totale (à l'exclusion de la micro- 


4 


du) A a EU U 


scope que nous avons réalisé. 


1K2 Me 


Mat 


‘: Utilisation de la réflexion totale des rayons X. Nous avons dit 


* qu'en dehors des zones d'absorption propre des éléments chimiques 


* constituant le réflecteur, l’angle d’ attaque limite est proportionnel à la 
longueur d'onde : 

*. 
> 


CN 
rs 


REURETK. (2) 


7 


2 ? x az 

+ Le problème s'est donc posé de connaître la composition du rayonne- 
# 

- ment effectivement réfléchi par les miroirs de l’objectif, afin de déter- 
. miner les conditions de fonctionnement du tube à rayons X qui don- 
- ment, pour un objet déterminé, le cliché photographique de meilleur 
5 Les expériences ur ci-après ont montré que, pour chaque 


valeur de u, l'intensité réfléchie I, des rayonnements de longueur d’onde 


» de courte longueur d'onde sans affaiblir ceux de grande longueur d’onde. 
* Pour analyser le faiseeau réfléchi, nous avons utilisé un spectro- 
- graphe à mica courbé par transmission, type Cauchois, de 40 em. Pour 
. diminuer les temps de pose, nous avons remplacé le trou-objet habituel- 


ë lement employé en microscopie par une fente fine de 0,3 mm de large ; 


cette largeur a été choisie pour avoir une séparation facile du faisceau 
rec et du faisceau réfléchi par déplacement du sélecteur. Nous avons 
“ pris une fente parallèle à lun des miroirs et nous n’avons fait réfléchir 


nous avons. supprimé le diaphragme d'ouverture afin d'augmenter la 
surface utile du miroir. L’appareillage se composait d’un tube à rayons X 
“scellé À, d’une fente horizontale F, d’un sélecteur S, d’un miroir M 


_ 


de courbure vertical DD’, d’un cerele divisé R et d’un récepteur photo- 


l'utilisation de la réflexion totale des rayons X ; la seconde aux appli- 


_scop'e) ; la troisième enfin détaille plas particulièrement le cas du micro- 


“inférieure à k.u décroît très sdpidement.: ce résultat est éonforme aux 
7% formules de Prins (28). Nous avons alors pensé utiliser la réflexion totale. 
pour supprimer, dans un faisceau polychromatique, les rayonnements 


Me faisceau que sur ce miroir, l’astigmatisme ne nous gênant pas. Enfin, 


“de 20 em de rayon et d’un spectrographe composé d’un cristal C d’axe 
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oraphique P. Puisque nous désirions voir .ce qui se passait dans le cas 
d'images fortement agrandies, nous avons formé l’image à l'infini. Cette 
condition n’est pas nécessaire et il peut y avoir intérêt, pour élargir le 
faisceau réfléchi, à former une image virtuelle : 1] ne se pose pas, en 
effet, de problème de mise au point comme en microscopie, seuls les 
angles d'attaque sur les miroirs ont une importance. Enfin, nous avons, 
placé l’axe de courbure du cristal perpendiculairement à la fente ; si 
nous mettions la fente parallèle à cet axe, l'ouverture angulaire du 
faisceau réfléchi étant toujours faible, la loi de Bragg ne serait vérifiées 
pour une position donnée du cristal; que pour ure toute petite bande 
de longueur d’onde (50 uX environ) et il faudrait, pour avoir un spectrè 
complet, effectuer une rotation continue du spectrographe. Grâce à 
l'orientation horizontale de la fente, il est possible de faire tomber 
simultanément sur le cristal, le faisceau direct et le faisceau réfléchi. Le 
: réglage de zéro est fait en confondant le plan de symétrie CD du spees 
trographe et celui du faisceau direct. Dans ces conditions, si nous avons 
une raie dans le spectre donré par le faisceau direct et qu'elle ne se 
retrouve pas dans le spectre correspordant du faisceau réfléchi, nous 
pouvons affirmer que cette raie a été éliminée par réflexion, puisque les 
conditions expérimentales — les intensités exceptées — sont les mêmes 
dans les deux cas. Nous pouvons déduire de la mesure des densités des 
trdces photographiques un ordre de grardeur du pouvoir réflees 
teur R = I,/;1 des miroirs pour chaque fréquence. Si l’on désire seules 
ment supprimer une partie du rayonnement, et s’il n'y a pas, sur le 
trajet du faisceau réfléchi, d'éléments cylindriques, l'orientation de là 
fente peut être quelconque tout en restant parallèle au miroir. ÿ 
Pour régler l'angle moyen d'attaque sur le miroir, rous avons retiré 
le cristal courbé et utilisé la méthode indiquée plus haut pour sa mesure? 
Comme nous n'avons pas ici focalisation des rayons réfléchis, il s'ensuit 
une indétermination ; nous connaissons cependant, en prenant les limites 
extrêmes de la tache de noircissement, entre quelles valeurs se trouvé 
l'angle d'attaque moyen. Cela est suflisant pour les essais que nous 
envisagions. La valeur ainsi mesurée est toujours assez voisine de la 
valeur déduite de la formule (2) en prenant pour À la plus grande de 
longueurs d'onde éliminées. Si l’on veut avoir une plus grande précisiof 
sur la valeur de l'angle d'attaque, il suffit d'employer un procédé méca 
nique (vernier ou goniomètre) ou l’autocollimation. 
| En réalité, la formule (2) n’est qu'une première approximation. L 
variation du pouvoir réflecteur des miroirs en fonction de l’angle d'a 
taque moyen du faisceau a, pour chaque longueur d'onde, l'allure géné 
* rale des courbes théoriques de Prins. La courbe correspondant à 
Ls un palier supérieur R=Y jusqu’à la valeur u = u, = à/} 
Puis décroît, atteint une valeur sensiblement nulle et présente ensuité 
un palier inférieur R — 0. Coupons la famille de courbe R() = ft 
par la droite u — Cte. Parmi ces courbes, il en est une pour laquelle 1 
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…_ valeur w correspond à la fin du palier supérieur et une autre pour 

» laquelle u correspond au début du palier inférieur, Soit x et à, les lon- 
2 4 r 

gueurs d'onde correspondant à ces deux courbes, Toutes les longueurs 


… les longueurs d'onde inférieures à X, ne sont pas réfléchies. Entre ces 
deux valeurs, R décroît avec x. Même si w a la même valeur pour tous 
Les rayons du faisceau incident, il n’y a pas de « coupure » nette dans le 
… spectre des longueurs d'onde réfléchi. 
… En fait u n’est pas constant sur le miroir. Prenons une fente de lar- 
_geur angulaire B et un miroir plan de rayon x situé à la distance y. 
L'angle d'attaque d'un rayon quelconque vaut : u = (uy + By/(y + x), 
u varie avec æ et B entre deux limites & < u < w. Pour les rayons 
dont la longueur d’onde correspond à un angle u, supérieur à w, nous 
avons R = 1, pour ceux dont l’angle w, est inférieur à w,, R est plus 
petit que un ; enfin pour ceux dont u, est compris entre w, et us, R n’est 
égal à un que si l’angle d'attaque est compris entre u, et u,. Il s’ensu't 
une variation apparente de l'intensité monochromatique réfléchie, de 
- même allure que précédemment, La seule méthode pour réduire les 
variations de w est de diminuer la valeur de £ et de prendre une autre 
* forme de miroir ; cette dernière solution ne peut être utilisée que pour 
_ des valeurs déterminées de l’angle w et par suite ne peut être commo- 
dément explo*tée sauf sur certains appareils construits spécialement (13). 
Voici les valeurs numériques que nous avons utilisées pour nos essais : 
Jongueur d'onde de référence 1, —=Ka,Cu. Écart théorique entre À et à: 


RATES 


«4 


Le 


FRE 


radians et À en uX). 


cherché à faire une comparaison quantitative de la courbe théorique 


+ insuffisamment précise pour séparer Ko, et Ka,, mais permet de couper 


photographique, l'absorption de l’argent et celle du brome de l’émulsion. 
Voici le processus expérimental : nous avons fait d’abord un cliché 


* sans miroir, afin d’avoir un spectre de référence de 1 em de haut (fig. 7) 


w 

À dont le dépouillement au microphotomètre soit aisé. Les temps de pose 
… sont indiqués sur les m'erophotogrammes. Nous avons fait des rotations 
» systématiques du spectrographe pour couvrir la totalité du spectre inté- 
1 ressant. Comme il était difficile d'effectuer rigoureusement les rotations 
… nécessaires, ceci a entraîné le recouvrement de portions successives du 
À spectre, mais la chose ne nous gênait pas. Il est évident que pour faire 
* une étude approfondie du phénomène, il faudrait prévoir un entraîne- 
ment continu du spectrographe. Nous avons d’abord éliminé les lon- 
> gueurs d'onde inférieures à 600 uX. Dans l'enregistrement photo- 


d'onde supérieures à À, sont réfléchies avec un facteur de réflexion unité, 


27,6 uX. Valeur de k pour un miroir d’or : 168,274 (u exprimé en. 

En pratique, la mesure sur le cliché donne 50 uX. Nous n'avons pas 
et de la courbe expérimentale, car trop de causes — dont la transmission : 
du cristal — pourraient modifier les mesures ; cette comparaison néces- 


siterait une étude qui sort dû cadre de nos recherches. La méthode est. 


facilement K& du doublet Kx et de supprimer, dans un enregistrement 


Li 
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oraphique du spectre obtenu, nous remarquons la disparition de la 
bande correspondant à l'absorption, par l'argent du film radiogra- 


Elimination des rayons X durs par réflexion totale E 
0-5°6 -10°133 


Cuka, 
Spectre de référence (1+1h) 


du Brome 
1 4 JERRtOe 
Zone de recouvrement RE. 


le deux poses 


Exemple I (18h) 6=-596 Ê 
à «w=+ 302933 
Tube Machlett AEG 50A Cu 40Okv I2mA ue 
Cristal Mica(o>o) par transrmssion Plan 201 ÉÉset p 
ptpmnhe cristal courbé de 40cm type Cauchois 1 
fm Hodak Définix … Révélateur Radio Hodalk 5818 Cana 


Microphotometre Hipp G=7 Ex1 


\ 


Exemplell(6+1h) 
6=-8° -1013 
œ=+ 1409 


Rayonnement élimine u = 6470,1 urd 


ExemplelIll(6h) 


6 = - 102097 


Rayonnement élimine u = 86644 und = + 4D° 


Cu Kg résiduel 
1460 À 


+ 
1/00 1400 1900 1200 1100 1000 900 


phique, des longueurs d’onde voisines de 485 uX, bande dont la position, 
correspondant à une réflexion de Bragg du second ordre est voisine 
de 970 uX. Nous avons enregistré sur une même feuille le microphoto- 
gramme du faisceau direct et celui du faisceau réfléchi. Nous avons 


» \ , = 


LU 4 f … 


/ 
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ensuite éliminé les longueurs d'onde inférieures à 1 150 uX. Nous avons 
ait une pose de 6 heures avec un angle de Bragg correspondant à la 
4 900-1 100 uX, puis une pose d’une heure pour le reste du spectre. 


Sur le microphotogramme EUR à à ce ue nous avons mesure 
#1 


jugé, nous avons déterminé les deux ES où la ur réelle s'écarte 


ue la densité de cette trace soit supérieure au voile de fond de la 
laque, nous avons posé 6 heures, alors que les autres clichés donnaient 
une raie intense au bout de 1 heure environ. Sur le cliché posé 1 heure 
“la raie KB est totalement invisible. 


SA 


le 3, nous pouvons dire que nous n'avons pratiquement que les 
es cas où le fond continu a un rôle négligeable et où seules interviennent 


s raies caractéristiques : nous comptons par exemple utiliser cette 
opriété pour la sensitométrie des rayons X. 


miroirs avait été Éddiée pour diminuer l'intervalle . — Lo. : 


tre passé à travers un trou circulaire de faible diamètre ; nous pouvons 
oisir les angles d'attaque pour former l’image de ce trou soit à linfins 
— nous aurons alors un collimateur — soit à distance finie sur un échan- 
illon à étudier ou sur un détecteur de rayons X. Voyons plus en détail 


A. UriLisATION COMME COLLIMATEUR. — Soit / la focale de l'objectif : 
à trou de diamètre z placé au foyer de l’objectif a une image à l'infini 
i est vue sous l’angle apparent z/f. Cet angle n’est autre que la diver- 


Hroite | dense du fond continu, celle du voile Fr Fi du fie “ au : 


iné KB$. Sur le cliché, on voit encore une trace de la raie, mais pour 


“ueurs d'onde ; elle résulte directement des études faites ci-dessus. La 
mesure de l’angle d'attaque donne l’ordre de grandeur de la longueur 


est la monochromatisation partielle du faisceau. Si nous prenons l’exem- 
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s 
: 


gence du faisceau, c’est-à-dire le champ angulaire image. Quand il n'ya 
pas de diaphragme d'ouverture, la largeur du faisceau issu d’un point- 
objet est donnée, après réflexion, par w.c ; elle dépend linéairement de la 
largeur c du miroir utilisé. Pour avoir une divergence de O,01 rd et une 
focale de 10 em, il faut prendre u = 0,01 rd et z — I mm. Avec des 
miroirs de 5 cm de diamètre, la largeur du faisceau est done de 0,5 mm: 
La surface de l’anticathode utilisée par chaque point est 0,5 mm, car 
le tube est à 10 em du trou et l’ouverture angulaire objet vaut 0,005 rd: 
Comparons ces résultats avec ceux donnés par un collimateur de type 
classique, c’est-à-dire composé d’un cylindre de révolution de dia 
mètre a et de longueur b. La divergence du faisceau est 2 «/b. Ce coll 
mateur découpe sur la surface de l’anticathode distante de d deux zones 
centrées sur l'axe du collimateur. Dans la première, de diamètre à, tous 
les points donuent à la sortie du collimateur un faisceau d’ouver- 
ture a/d ; dans la zone annulaire, de diamètre extérieur (2 d — b)/a.b, 
l'ouverture du faisceau décroît progressivement et est nulle à la limité. 
En dehors de cette zone, il n’y a plus de point donnant un faisceau utile. 
Par analogie avec l'optique slassique, nous dirons que le collimateu 
découpe sur l’anticathode, deux champs anticathodiques : le premuêr 
est le champ de pleine lumière, le second le champ de contour. Si nous 
prenons un collimateur de 50 mm de longueur, situé à la dis- 
tance 10 em = d de l’anticathode, pour avoir une divergence de 0,01 rd, 
il faut prendre un trou de 0,25 mm de diamètre, ce qui fait des champs 
anticathodiques de 0,25 mm et 0,73 mm et une largeur de faisceau 
de 0,25 mm. En comparant les diverses valeurs pour les deux coll 
mateurs, on voit que l’on a un gain de quatre fois sur le diamètre du 
trou et de deux fois sur la largeur du faisceau et la surface utile dt 
l’anticathode (ce dernier facteur devient 20 fois pour une divergenct 
de 0,001 rd). On peut done obtenir soit un temps de pose plus faible 
soit prendre un trou plus petit pour avoir le même temps de pose et unt 
divergence plus faible. Nous avons fait quatre expériences dans les 
conditions ci-dessous 4 


19 Pose de 10 minutes avec un collimateur classique de 50 mm dt 
long et de 0,25 mm de diamètre ; largeur du faisceau : 0,25 mm ; densit( 
du chiché : 1 environ. : 

29 Pose de 10 minutes avec l'objectif catamégonique et un trou dk 
1 mm ; largeur du faisceau : 0,5 mm ; densité du cliché : 1,9 environ 

3° Pose de 3 minutes avec l'objectif et un trou de 1 mm; largeui 
du faisceau : 0,5 mm ; densité du cliché : 6,9 environ. ‘% 

4° Pose de 10 minutes avec l'objectif et un trou de 0,1 mm ; largeu 
du faisceau : 0,49 mm; densité du eliché : 1,1 environ. Soit, pour A 
même temps de pose que dans la première expérience, une divergent 
plus faible, À 


. ; ; à k. 
On voit donc qu’en pratique le gain réel n’est que les 70 p. 100 di 
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gain théorique ; ; cela vient de ce que le facteur de réflexion de l’ensemble 
des deux miroirs est de l’ordre de 0,842 — 0,7. La valeur 0,84 a été 


“déterminée par une mesure grossière du fetes de réflexion dans 

» l'exemple 3 de la section précédente, La concordance des valeurs est 
4 ailleurs trop précise pour ne pas être fortuite. 
 B. Érune D'UN CRISTAL PAR POINT ET IRRADIATION LOCALISÉE. — 
“Quand le cristal présente un petit défaut, quand on veut étudier Pab- 

Sorption d'un échantillon en un point déterminé, quand on irradie de 
- petites surfaces, on a besoin d’un faisceau intense et de dimensions aussi 
- réduites que Dose Dans tous ces cas, la méthode classique consiste 
à placer, devant le point étudié, un diaphragme de la dimension voulue 
Pet, le plus près possible de ce Rae un tube à rayons X. L’utili- 
sation de miroirs n’a d'intérêt que si les conditions mécaniques du mon- 
tage imposent une certaine distance entre le tube et l'échantillon. Nous 
savons fait trois expériences avec un trou de O,1 mm et un temps de 
“pose de 1 seconde, dans les conditions suivantes : plaque contre trou, 
“plaque, miroir et trou, plaque loin du trou. Les densités obtenues sont 
Mspectivement 2 2, 1,8 et 0,7. La méthode a un autre avantage : il est 
“souvent nécessaire, pour étudier les conditions de noircissement, de 
“connaître les longueurs d’onde qui provoquent le noircissement maxi- 
mum. Îl faut donc utiliser un monochromateur, ce qui entraîne des 
- temps de pose souvent assez longs. [ei, la Fire supprime les courtes 
longueurs d'onde et il est be en faisant varier la composition du 
faisceau réfléchi, de déterminer les longueurs d’onde dont le rôle est 
prépondérant, ainsi que leur fréquence approximative. Le fait que nous 


LEUR 


4: 


/ 4 : A LA r 
+ un faisceau polychromatique n’est pas gênant en général. 


…. C. UricisATION POUR LES ÉTUDES DE DIFFRACTION. — Nous ne détail- 
-Ierons pas ce cas et renvoyons à Franks (10), qui a étudié en particulier 
“la diffusion aux petits angles. 

On sait l’intérêt que présente, pour les études de diffraction, l’obten- 
tion de faisceaux monochromatiques et convergents : la convergence 
“d'un faisceau sur un film évite de courber les échantillons et permet de 
“les étudier aux petits angles. L'objectif catamégonique donne un tel 
faisceau. Quand les éléments utilisés ont la symétrie cylindrique, on 
peut utiliser une fente source et un seul miroir. La monochromatisa- 
“tion est obtenue par le choix de l’angle d'incidence comme indiqué plus 
haut. Le faisceau réfléchi vient converger sur le film récepteur après 
avoir touché l'échantillon. Il y a deux manières de procéder : on peut 
opérer par Ctransmission » (fig. 8) pour observer la diffraction aux petits 


= 


angles, ce que permet la finesse du faisceau central — et dans ce cas 
“ie faisceau traverse l'échantillon -— soit observer d’autres ordres de 
“diffraction plus éloignés — et dans ce cas on opère généralement par 


2 
« réflexion ». Le montage peut servir à l’étude de monocristaux ou de 
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polycristaux. Le principal avantage réside dans la facilité de construcz 
1 s cri < 1 x Tr un 
tion du focalisateur. Avec des cristaux, en effet, 1l faut examine ÿ 
grand nombre de cristaux pour sélectionner Îles meilleurs, il y _ 1 
= 7 ne re . 

1ffi és de S s X détériorent le cristal. Enfin le 
difficultés de montage et les rayons X dét Mur. 
pouvoir réflecteur du montage à cristaux laisse parfois à désirer. 


Fig. 8. 


Le microscope catamégonique sans astigmatisme. — Nous allons 
voir maintenant l'application à la microscopie en lumière X de l'objectif 
en forme de prisme en toit précédemment décrit. Nous ferons d’abord 
un bref historique de la question afin de situer notre contribution pat 
rapport aux autres réalisations. Nous laisserons de côté les procédés qui 
ne fournissent qu'une pseudo-image de l’objet c’est-à-dire le sténopé 
(ou camera obscura) et les radiographies par contact ou par projection 
On trouvera des détails techniques et une bibliographie sur ces méthodes 
dans les articles de Gogoberidze (11) et de Wilsdorf (31). Nixon & 
détaillé dans Research (25) les applications actuelles de la microscopie 
La faible valeur du décrément rend difficilement concevable, nou 
l’avons dit, l’emploi de la réfraction ; une tentative faite en ce sen 
par Kirkpatrick (17) en 1949 ne paraît pas avoir abouti à une réalisatioi 
pratique. Les seules méthodes utilisables actuellement sont done 
réflexion cristalline et la réflexion totale. La première a été utilisée e 
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> particulier par Y. Cauchois (4) (miroir cylindrique plus sténopé dans 
l’autre direction pour diminuer l’astigmatisme, puis miroirs croisés) et 
J. Despujols (5) (miroirs Pseudo sphériques). Les recherches sur la 
réflexion totale sont plus anciennes. En 1924, Kirkpatrick (16) étudie 
ce mode de réflexion avec des surfaces de diverses formes. En 1920, 
Jentszch (14) l’applique à la focalisation des faisceaux par un miroir 
éylindrique, ce HUE ne sera repris qu'en 1947 par Ehrenberg (7-8). 
Mais ce n’est qu’en 1948 que Kirkpatrick et Baez (18) décrivent Le pre- 
mier objecuf de microscope corrigé de l’astigmatisme et composé de 
» deux miroirs sphériques croisés. Baez, Weissbluth et Kirkpatrick (3) 
- essaient d'améliorer les performances de l'instrument en calculant des 
… miroirs paraboliques et hyperboliques. Pour augmenter l'ouverture 
- numérique, Wolter (31-32) étudie des miroirs déformés présentant la 
symétrie de révolution, mais les sections méridiennes sont des courbes 
du quatrième degré et les difficultés de réalisation en ont arrêté la fabri- 
cation. Lucht et Harker (21) utilisent un système de deux miroirs plans 
courbés par déformation plastique suivant deux cylindres et croisés. 
# Harker (12), Kirkpatrick (19) et Pattee (26) ont cherché une meilleure 
- correction des aberrations en introduisant trois puis quatre éléments 
réflecteurs. La limite de résolution dans ce dernier cas est de I u, c’est 
la valeur expérimentale la plus faible. Une seule réalisation de cet appa- 
» reil existe à notre connaissance. Dyson enfin a indiqué une manière 
- théorique intéressante de redresser le champ d’un miroir en utilisant 
un diaphragme circulaire. Devant les difficultés rencontrées pour redres- 
- ser simultanément le champ de deux miroirs, nous avons proposé (23) 
l'utilisation d’un système de deux diaphragmes fentes croisés, chacun 
- d’eux jouant le rôle du diaphragme circulaire ci-dessus pour un des 
- MIrOITS. 
g Voyons maintenant les avantages de notre réalisation sur les sys- 
_ tèmes ci-dessus : 


19 Par rapport aux systèmes à deux miroirs : 


—— Les deux miroirs du prisme en toit étant par construction perpen- 
» diculaires, il n’y a plus à se préoccuper de leur orientation relative, ce 
qu supprime un degré de liberté inutile du système. 

— La D dihaucs des axes de symétrie des miroirs permet de 
- rendre, par un procédé mécanique, leurs orientations indépendantes, ce 
qui simplifie les réglages. 

— L’astigmatisme est corrigé pour tous les points de l’axe et non plus, 
- comme dans tous les autres systèmes (quel que soit le nombre des 
- miroirs), pour un seul point et la correction reste satisfaisante dans un 
- champ de 0,1 mm (G — 100). 

— L” OT. est supprimée sans qu'il soit nécessaire d’incliner 
- la plaque photographique. 
— Le champ est redressé avec un seul diaphragme. 
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_ L'existence d’un plan de symétrie entraine l'annulation de la moi: 
tié environ des coefficients d’aberration. Mais le gain réel n’est que les 
deux tiers environ du gain théorique : il est en effet impossible de réaliser 
une arête d’intersection parfaite et il est à supposer que le défaut 
__ sans introduire de nouvelles aberrations géométriques — provoqué 
un élargissement de l’image par striation. 

29 Par rapport aux systèmes à plus de deux miroirs : 

__ La limite de résolution effectivement atteinte (1 y) est la même que 
celle obtenue avec quatre miroirs. 

—_ La simplification des réglages découle de cette diminution même 
du nombre des miroirs utilisés. 

— La luminosité est plus grande. 


Il est donc légitime d'estimer que l’adjonction, à notre premier sys: 
tème, d’un système analogue mais divergent, améliorera les perfors 
mances de l'instrument dans les mêmes proportions que le passage de 
deux à quatre miroirs dans les systèmes antérieurs. 

L'idée directrice de toutes nos expériences a été de déterminer expés 
rimentalement la limite de perception et la limite de séparation de 
notre microscope, en utilisant un montage suflisamment simple, puisque 
nous ne connaissions pas @ priori les difficultés que nous rencontrerions: 
Compte tenu du fait — vérifié expérimentalement par Kirkpatrick — 
que le pouvoir séparateur.,ne varie pas quand la longueur d’onde est 

: 


comprise entre 0,7 et 10 À, nous nous sommes limité à l'emploi du rayon- 
nement caractéristique du cuivre. Ce rayonnement a été choisi de pré- 
férence à celui du molybdène car il donne un meilleur contraste et — 
les angles d'attaque étant plus grands — le rôle de la diffraction est 
plus faible, le préréglage en lumière visible est plus facile à faire. Nos 
conclusions seront encore valables avec le rayonnement caractéristique 
de l'aluminium. Dans nos conditions opératoires, l'absorption dés échan- 
tillons biologiques, même imbibés d’un sel de baryum ou de plomb, est 
notoirement insuflisante pour donner un contraste perceptible sur les 
films radiographiques dont nous disposions. Nous avons donc restreint 
notre étude à l'examen de grilles métalliques. Signalons que cette restric- 
Won est commune à tous les expérimentateurs qui étudient les microscopes 
à réflexion totale, les causes de cette limitation étant les mêmes dans 
tous les cas. 

Nous disposions de grilles de cuivre de 300 et 450 msh/l, d'une grille 
de platine de 350 msh/l et d’une grille d'argent de 1 500 msh/l (due à 
l’obligeance du Professeur V. Cosslett, du Cavendish Laboratory de 
Cambridge). Les grilles de cuivre se sont révélées inutilisables car lt 
contraste était trop faible. La grille de platine avait le défaut de ne 
localiser dans le champ que deux éléments au maximum. Aussi avons: 
nous utilisé la grille d'argent pour déterminer les performances de l’ins 
trument bien que son contraste soit à la limite de sensibilité du récepteul 
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photographique. Les fils de la grille ont un diamètre compris entre 2 
Bet4 pu et l’entraxe des fils est de l’ordre de 10 uw. Une autre limitation 

des expériences vient des films radiographiques dont nous disposions. 
- Leur reproduction des contrastes est assez satisfaisante, mais leur limite 
de résolution est — nous l’avons vu — de l’ordre de 60 à 100 y, valeur 
qui est de l’ordre de grandeur de la quantité que nous cherchons à déter- 
miner. En particulier, les agrandissements photographiques des clichés 


(d) 


Fig. 0. 


- mettent tout de suite en évidence la granularité et même si le pouvoir 
- séparateur est supérieur à 50 000 (f — 5 cm) nous ne pourrons déceler 
-les objets correspondants. C’est ce qui explique la mauvaise qualité 
des enregistrements photographiques reproduits. Nous n'avons pas 
- jusqu'ici réussi à nous procurer des plaques du type Micro-radio ou 
- Maximum de Résolution. 

. Nous avons déterminé la limite de perception de la manière suivante : 
- nous faisons au microphotomètre le dépouillement d’un enregistrement 
-photographique de grille, en prenant un spot assez petit et en nous 
déplaçant perpendiculairement à une des directions des fils. Ce dépouil- 
lement a l'allure du croquis (fig. 9 a). Les fils sont ici assez fins pour 
que nous puissions admettre que le voile de fond du cliché varie d’une 
“manière uniforme dans la faible partie du champ masquée par le fil. 
“II n’est donc pas nécessaire de faire une correction de voile de fond 
“homogène comme nous l’avions indiqué par ailleurs (24) pour des fils 
plus gros. Il suffit de tracer la courbe moyenne (schématisée par fig. 0) 
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du fond et de retrancher les ordonnées des courbes correspondant aux 
dessins a et b pour avoir les courbes correspondant à un fond uniforme. 
Cette soustraction, faite sur les courbes réelles, donne la courbe 9 €, 
qui correspond à deux fils de diamètre 3 x distants de 12 y environ. 
Par la suite de l'étude, nous ne considérerons que la demi-branche du fil 
de droite, qui est la seule à ne pas présenter d’irrégularités. La cause 
de ces dernières est inconnue, elles existent sur une assez grande lon: 
oueur de fil et se retrouvent sur des enregistrements successifs pris dans 
les mêmes conditions ou avec décalage des fils, pour modifier l’action 
du voile de fond. Certaines ne dépassent pas 0,25 u mais pour être 
certain de leur nature, il faudrait une autre méthode d'examen, car 
elles peuvent venir du support de scotch sur lequel nous avons collé 
la grille pour la rendre moins fragile. Traçons sur la même figure et à 
la même échelle, la courbe théorique d'absorption que nous déduisons 
de la mesure optique du diamètre du fil et de la connaissance du coefli 
cient d'absorption linéaire de l’argent pour Cu Kx, seul rayonnement 
réfléchi par les miroirs avec une intensité suffisante. Nous obtenons là 
courbe 9e. La différence des abscisses des courbes c et e donne la 
courbe f. Nous voyons que le rôle des aberrations a été de « manger » 
les bords de l’image du fil. La valeur maximum € de cette diminution 
de l’image est sensiblement constante, comme le montre la comparaison 
avec des résultats antérieurs, quel que soit le diamètre du fil. Il est donc 
légitime de prendre comnie limite de perception 2 e, ce qui conduit 
à la valeur 1 u. [l semble même; d’après l'examen des clichés, dont le 
cliché 10 a, que cette valeur soit trop forte ; mais nous préférons n’in- 
diquer qu'une limite inférieure de notre pouvoir de perception, plutôt 
que de faire des évaluations visuelles aléatoires. Pour évaluer la varia- 
tion des aberrations suivant l'orientation de l’objet considéré, nous avons 
tourné celui-ci de 459, la différence des clichés est peu sensible. 


, , CU, 5 . rs EL c 

Nous n'avons pas réussi à déterminer expérimentalement la limite 
de séparation, d’une manière satisfaisante, car malgré une exploration 
assez systématique de la grille, nous n’avons pas trouvé de défauts de 


fabrication qui rapprochaient suflisamment deux fils pour constituér 
un test valable. 


En étudiant une grille de platine dont les fils ont 28 u de diamètres 
nous avons trouvé un fil présentant un défaut (fig. 10 b) (probablement 
une inclusion, car le défaut n’est pas visible en surface au microscope 
optique fonctionnant en lumière incidente). Ce défaut, de 50 y de long 
et de 4 u de large environ, n’est visible que partiellement sur le cliché, 
les extrémités étant l’une masquée par le fil perpendiculaire, l’autre 
sortant du champ. Le dépouillement microphotométrique d’un enre: 
oistrement photographique de ce défaut montre qu'il est malheureuse- 
ment trop large pour constituer un test de séparation. 


Les défauts de la réalisation actuelle sont nombreux : 
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19 Difliculté d'accès de certains boutons de réglage. 
29 Puissance insuffisante de la source de lumière visible, ce qui rend 
“difficile la vision de l’image. 
3° Mise au point pénible : la distance-image étant de 5 m environ 
il faut faire un constant va-et-vient pour faire la mise au point. | 
4° Le tube dans lequel on fait le vide pour diminuer l’absorption 
de l’air n’a pas ses axes de rotation confondus avec ceux des miroirs 
ce qui oblige à des tâtonnements pour confondre l’axe de ce tube a 
l'axe du faisceau. 
4 5° La mise au point par retouche d’après les clichés photographiques 
est très longue (plusieurs jours parfois pour obtenir un cliché net). 


Fig. 10 b. Fig. 10 a. 


AA 


… À l’avantage du système, signalons que les temps de pose peuvent 
-être fort courts, de l’ordre de 30 minutes environ. 

… L’appareiltel qu’il a été réalisé ne peut donc être considéré que comme 
“un prototype d'essais préliminaires que nous allons profondément modi- 
fier. 

» Les développements projetés sont les suivants : 


19 Emploi de plaques à grains très fins, type Maximum de Résolution. 

20 Augmentation du grandissement par refonte du bloc porte-objec- 
tif et allongement du tube, ce qui permettra d'atteindre le grandissement 
“direct 200 X. 
: 30 Utilisation d’un tube démontable afin d’avoir, d’une part une inten- 
sité plus grande, d'autre part, des anticathodes variées permettant de 
“déceler les éléments d’un objet suivant des méthodes maintenant clas- 
siques. 

49 Mise sous vide de l’appareillage pour les études de spécimens 
organiques avec les grandes longueurs d’onde. 
59 Adaptation d’un amplificateur de brillance qui permette de faire 
les réglages directement en rayons X et supprime Îles très longs tâton- 
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nements nécessaires actuellement. Un appareil de limite de résolution 
0,05 mm sullit. 

Ainsi s'achève cette étude sur la réflexion et sur la focalisation des 
rayons X par les miroirs. Comme nous l'avons dit au début, il y a encore 
de nombreux problèmes à résoudre avant que les applications envisagées 
puissent quitter le stade du laboratoire pour passer au stade industriel: 


(x) 


(2) 


à) 
A) 
5) 
(6) 
7) 
(8) 
9) 
(10) 
(an) 
(x2) 
(13) 
(4) 
(15) 
(16) 
(17) 
(18) 
(19) 


(20) 
(21) 
(22) 
(23) 
(24) 
25) 
(26) 
27) 
(28) 
20) 
30) 
(3x) 
39) 
‘33) 
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+ I. Les pertes d’énergie élémentaires et leurs conditions d’observa- 
tion. — Toute particule chargée perd son énergie cinétique de façon. 
progressive dans la matière, par suite de la succession tout au long de 
"sa trajectoire d'interactions élémentaires avec les électrons appartenant 
‘au milieu traversé. Quelle que soit la nature physique exacte de ces 
nteractions, l'épaisseur æ de l'écran joue un rôle fondamental ; c'est 
elle qui détermine l’allure générale de la distribution en énergie des 
particules émergentes et qui permet de distinguer deux domaines 
différents : 


A. CAS DES GRANDES ÉPAISSEURS. — Lorsque x est très supérieur au 
ibre parcours moyen / entre deux interactions successives, chaque Par" oi 
icule d’un faisceau incident parallèle et monocinétique subit un très , 
rand nombre d'interactions élémentaires ou « collisions » qui, en raison 
nême de leur grand nombre, sont aussi fréquentes en moyenne pour 
hacune des particules ; par suite, après traversée d’une épaisseur Liv TER 
“équivalente au parcours réel de la particule si l'on néglige l'allonge- < 
ment de la trajectoire provoqué par les diffusions géométriques à l'inté- >. 
jeur de l'échantillon, chaque corpuscule aura perdu la même énergie j 
moyenne E,; la valeur numérique de cette perte d énergie moyenne 
épendra essentiellement, pour une substance donnée, du nombre 
noyen de chocs subis, c’est-à-dire en définitive : 25 


£ . . 0 
_ 1) de l'épaisseur de matière traversée, 


initiale. 
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der + 


>) de l'énergie cinétique des particules incidentes, car / dépend natu-* 
rellement de cette énergie. 


… 


< 


Remarquons ici que chaque particule du faisceau incident ne subit, 
pas exactement le même nombre de chocs et qu'il existe par suite unes 
certaine dispersion statistique autour de la perte d'énergie moyenne E, 5% 

_ cette dispersion provoque après traversée d’un échantillon un élargisse= 
ment de la distribution énergique du faisceau incident. C’est le mêmes 
phénomène qui est responsable des fluctuations de parcours observées, 
pour des particules de même énergie (« straggling »)- $ 

Ce sont ces pertes d'énergie globales, résultant de l'intégration d'uns 
grand nombre de processus élémentaires, qui ont fait l’objet des études” 

. les plus nombreuses, tant expérimentales que théoriques ; ces études 
permettent notamment de faire correspondre un parcours déterminé à 
chaque type de particule et pour chaque valeur de l’énergie cinétique 


Lcd 


B. Cas DES TRÈS FAIBLES ÉPAISSEURS. — Lorsque x est très inférieufs 
à L, nous observons au contraire les effets de chocs uniques ou très peu, 
nombreux et l'expérience montre que la plus grande partie des partis 
cules incidentes traverse les échantillons suffisamment minces sans” 


subir aucune collision ni éprouver aucun ralentissement ; ceci est” 


+ notamment le cas des électrons de quelques dizaines de keV qui traver® 


+ faibles par rapport à l'énergie du faisceau incident; il suffira souven 


vw 


1 sent des écrans dont l'épaisseur ne dépasse pas plusieurs centaines: 
d'Angstrôms. Il existe alors un faisceau émergent d'énergie inchangée: 
par rapport auquel il est possible de mesurer les pertes d'énergie de 
par une faible fraction seulement des électrons incidents. Ces perte 

. d'énergie paraissent être « caractéristiques » de la nature de l’échan: 
tillon, mais par contre largement indépendantes et de l’épaisseur dé 
matière traversée et de l'énergie cinétique initiale. La plupart des pertes 
d'énergie observées dans ces conditions proviennent d’une unique inter 
action, d’un seul acte, et c’est pour rappeler ce caractère fondamenta 

__ que nous les désignerons dans la suite de ce travail par l’expressioni 

pertes d'énergie élémentaires ; ces pertes d'énergie sont plus couram: 

ment appelées dans la littérature pertes d'énergie caractéristiques 

Ce sont ces pertes d'énergie élémentaires, subies par les électrons à 1 

suite d’une seule interaction, qui constituent l’objet principal de not 
travail ; nous décrirons cependant plusieurs pertes d'énergie de vale 
plus élevée qui proviennent de la répétition de plusieurs de ces proce 
sus élémentaires. 

* Nous rencontrerons dans ces études une double nécessité : 


— d’une part utiliser des écrans absorbants très minces, 
— disposer d'autre part d’un spectrographe à haute résolution, ca 
les pertes d'énergie élémentaires les plus fréquentes sont toujours tr 
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‘4 
- par contre de n’explorer qu'un domaine spectral étroit : ainsi, dans 
- notre cas, l'échelle des pertes d'énergie s'étend sur une centaine d’eV. 


4 : ; ) 
travail, nous effectuerons d’abord un bref rappel des études antérieures 


se rapportant au même sujet. 


De II. Aperçu des techniques expérimentales employées successivement 
“dans l'étude des pertes d'énergie élémentaires. — Nous pouvons distin- 


d'énergie élémentaires des électrons dans les solides. 


27 
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PU A. ÉruDEs PAR RÉFLEXION. — Les pertes d'énergie élémentaires ont 
d'abord été observées dans le spectre des électrons réfléchis par les sur- 
faces métalliques au cours de travaux se rapportant aux phénomènes 
d'émission secondaire. Citons à cet égard les premiers travaux de 
J. A. Becker (2), suivis par ceux de D. Brown et R. Whiddington (7). 
* Une étude plus quantitative est effectuée un peu plus tard par E. Rud- 
berg (50) (51), dont les résultats ont été confirmés et étendus par 


L. J. Haworth (25) (26) et H.E. Farnsworth et ses collaborateurs (49) (62). 
3 


72 


É 
“on atteint alors une résolution suffisante à l’aide d’un dispositif analy- 
…seur à champ magnétique. Ces études par réflexion présentent toutes 
> l'avantage de permettre l’emploi d'échantillons épais à l’état massif ; 
elles sont par contre plus sensibles aux diverses impuretés ou contami- 
“nations superficielles. 


- mann (52) (53) ouvre une deuxième étape ; l'emploi de tensions d’accé- 
ération plus élevées (quelques kilovolts) lui permet en effet d'observer 
-les pertes d'énergie pour des angles de diffusion voisins de zéro, après 
“traversée complète d'échantillons très minces. Cet auteur utilisait tou- 
jours un spectrographe de type magnétique, mais spécialement conçu 
- pour atteindre une haute résolution dans une étendue spectrale étroite; 
Ja réalisation de cet appareil repose sur une adaptation particulière du 
dispositif classique à focalisation semi-circulaire à l’aide d’un champ 
ragnétique homogène de symétrie plane (63). G. Ruthemann a ras- 


té utilisé ensuite par W. Lang (34). 


FAC Q 2 F Li fa 
secteur magnétique pour lanalyse d’un faisceau électronique d’une 
nergie de 6 keV (17). 

C. ÉTUDES À L'AIDE D'ANALYSEURS ÉLECTROSTATIQUES. — Une troisième 


étape commence en 1949 avec G. Müllenstedt qui, par l'emploi d’un 
"nouvel élément dispersif de nature électrostatique, réussit à améliorer 


Afin de mieux dégager {a place et l'orientation générale du présent 


guer trois étapes principales dans les recherches concernant les pertes 


ous ces auteurs utilisaient des électrons incidents très lents, accélérés 
en général sous des tensions de quelques centaines de volts seulement ; 


B. PREMIÈRES ÉTUDES PAR TRANSMISSION. — En 1941, G. Ruthe- 


‘semblé plus tard l’ensemble de ses résultats (54). Le même appareil a É 


* Par ailleurs, H. Friedmann vient de réaliser un spectrographe à 
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la résolution tout en travaillant dans un domaine plus élevé d'énergie; 
(quelques dizaines de keV). Cet auteur met à profit la forte aberration 
chromatique développée par une lentille électrostatique lorsqu'elle est 
employée en régime transgaussien (4/4) (45). Plusieurs autres appareils 
utilisant des lentilles « analysatrices » du même type ont été construits 
depuis lors dans différents laboratoires ; citons à cet égard le travail de 
L. Marton et L. B. Leder effectué aux Etats-Unis en 1954 (4o). Au Japom 
H. J. Watanabe (64) emploie un microscope électronique magnétis 
que, auquel il adjoint une lentille analysatrice électrostatique. D'autres 
auteurs ont réalisé des montages plus particuliers, par exemple 
A. W. Blackstock, R. D. Birkhoff et M. Slater (4) ralentissent les élec= 
trons après la traversée de l'échantillon, avant leur entrée dans l’anas, 
lyseur électrostatique. W. Kleinn (32) dispose une lentille cylindriqué 
sous la lentille analysatrice, orientée perpendiculairement à celle-ci » 
il peut raccourcir ainsi la longueur des raies spectrales et obtenir uné 
meilleure luminosité, ce qui est particulièrement utile pour des études, 
effectuées par réflexion. D. Gabor (19) a réalisé un analyseur d’un typé 
spécial dans lequel les éléctrons décrivent des trajectoires hélicoïdales, 
dans un champ électrique cylindrique coaxial. Tout récemment 
G. Haberstroh (24) emploie un analvseur de vitesse comportant um 
champ électrique retardateur appliqué en opposition ; cet appareil ne 
donne qu’un spectre intégral N(E), N étant le nombre de particules 
dont l’énergie est supérieure à E. 11 
La plupart des travaux cités jusqu'ici n’étudient que la valeur des 
pertes d'énergie, et ceci pour une seule direction de l’espace, générales 
ment au voisinage du prolongement du faisceau incident. Quelques 
auteurs ont cependant étudié l'influence de l’angle de diffusion, soït 
sur la valeur elle-même des pertes d'énergie (H. Watanabe (66)), soit 
à La fois sur leur valeur et leur intensité (L. Marton et ses collabora® 
teurs (42) et (43) et F. Leonhard (36)). Ces recherches ont été conduites 
à l’aide d’un spectrographe électrostatique (36) (66) ou avec un spectro= 
graphe magnétique spécialement construit (42) (43). D'autres études 
quantitatives concernent l'importance relative des pertes d'énergie 
permettent de mesurer l'intensité des raies spectrales correspondantes # 
citons à cet égard les travaux de L. Marton et de ses collabora 
teurs (42) (43), qui utilisaient comme détecteur une couche fluorescent 
suivie d’un photomultiplicateur. a 


d 


Ill. Orientation générale du présent travail. — L'idée directrice de 
nos études est de rechercher s’il existe, pour certains métaux spéciales 
ment choisis, des correspondances entre la distribution spectrale des 
pertes d'énergie que nous observons pour les électrons et la position 
des structures d'absorption qui se manifestent dans les spectres de 
rayons X ; 1l nous semblait en effet que l’interprétation de telles corres: 
pondances devait apporter des indications intéressantes sur la naturé 


\ 
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des interactions élémentaires qui sont à l'origine des pertes d'énergies 
+ subies par les électrons. r22 ‘EU 
- En dehors du béryllium et du germanium, nos résultats se rapportent À 
exclusivement aux métaux nobles et aux métaux de transition de à 
numéro atomique immédiatement inférieur. Ces éléments ont des 


# 


Structures cristallines et électroniques qualitativement semblables ou 


complémentaires, par exemple le recouvrement important des ban- Ê 
_ des s et d'; par suite la comparaison des résultats expérimentaux, effec- : é 
tuée d’une part pour les métaux d’une même colonne, d'autre part, pour. à à 
‘deux éléments voisins correspondants devait apporter des indications 5 
“intéressantes en ce qui concerne le rôle joué par les électrons de la 2 
bande d. Par ailleurs la théorie de Pines et Bohm sur l'excitation des Te 
oscillations du plasma. théorie que nous exposerons brièvement dans la 


troisième partie de ce mémoire, n’indiquait pas pour ces métaux une 
aleur des pertes d'énergie en accord avec l’expérience, contrairement 
au cas de certains autres éléments et spécialement de l’aluminium, du 
“béryllium et du magnésium. 


PREMIÈRE PARTIE va 
Le spectrographe électrostatique. 


Introduction. Choix de l’appareil. (NE K 4408 


“+ Nous avons vu précédemment que Müllenstedt a réussi à atteindre 
une très haute résolution dans l'analyse spectrographique d’un faisceau : 
d'électrons, en mettant à profit l'aberration chromatique développée par 

ine lentille électrostatique lorsqu'elle travaille dans des conditions bien 
spéciales. Nous avons décidé, pour effectuer l'étude des pertes d'énergie 
des électrons dans les films solides, d'utiliser un appareil fondé sur le 
même principe, car celui-ci permet de réaliser des spectrographes qui 


Le pouvoir de résolution est sensiblement supérieur à celui des 
“disposititifs plus classiques (tels que la focalisation semi-circulaire F2 
“ magnétique) ; F. Lenz (35) a d’ailleurs montré par le calcul que la 
lentille purement électrostatique est à cet égard très supérieure à la 


+. 
w) 


_ Les fluctuations de l'alimentation haute tension sont moins néfastes HS 
que pour les appareils à champ magnétique, puisque les tensions accé- NP 
lératrice et analysatrice peuvent provenir d’une source commune. Il no "4e 
Sera donc pas nécessaire de prévoir un dispositif de stabilisation très 
. poussé. 
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Ce type de spectrographe peut se réaliser facilement avec un micro- 
scope électronique commercial, ce qui permet un contrôle constant de 
l’état des échantillons ; de plus il nous suffisait de modifier un micro- 
scope électrostatique C. S. F. à deux lentilles (type M 4) que M. Grivêt 
avait obligeamment mis à notre disposition. La structure générale de 
l'appareil n'a pas été changée, et nous ne décrirons maintenant que Les 
éléments nouveaux que nous avons dû apporter dans le micro- 
scope pour le transformer en spectrographe ; le point essentiel est l’ins- 
tallation, à la place de la seconde lentille (ou lentille de projection 


du système formé par la fente d'entrée: et la lentille analysatrice ; c’est 
celui-ci qui constitue l'élément dispersif et nous allons d’abord en 
exposer le principe de fonctionnement. 


CHAPITRE PREMIER 


La lentille analysatrice : étude qualitative 
de son mode de fonctionnement. 
a 
Considérons une lentille électrostatique symétrique à trois élec 
trodes de type classique et portons le potentiel de l’électrode central 
à une valeur voisine de celui de la cathode, tout en maintenant lé 


électrodes externes à la masse. En prenant l’origine des potentiel 


sur la cathode, le potentiel au centre de la lentille , est toujours positi 


et la convergence 1/f varie rapidement avec 4, (fig. 1 a). Lorsque ® 


tend vers zéro, la convergence passe d’abord par un maximum positif 


é , . , . . y * s . l 
“puis s’annule, devient négative et effectue ensuite une série d'oscilla 


tions avant que la lentille ne fonctionne en miroir. Le point de fonc 
tionnement habituel en microscopie se situe au voisinage du premie 
maximum positif À; faisons décroître ®, au voisinage du point 
(convergence nulle) et examinons le déplacement correspondant dé 


trajectoires émergentes, pour un même faisceau incident parallèleu 


l'axe optique, mais décalé par rapport à celui-ci d’une distance y 
(régime transgaussien). La trajectoire 2 correspond au point A (fig. 1 b! 
la trajectoire 3 au point B : elle sort parallèlement à l’axe et la lentill 


fonctionne alors en régime afocal. Sur un écran d'observation E plac 


perpendiculairement à l'axe optique, la trace des trajectoires se déplac 
dans le sens 1, 2, 3, 4, lorsque 4, décroît ; entre les points 2 et 4, cé 


déplacements sont sensiblement proportionnels aux variations de d 


En remarquant qu'il est équivalent de modifier D, ou de décaler l'or 
gine des potentiels (c’est-à-dire la valeur du potentiel accélérateur 
nous voyons donc que la position des traces destrajectoires sur l'écran: 
correspond à la vitesse V des électrons incidents. 
Pour les besoins de la spectrographie, il est plus commode d’abaï 
donner la symétrie de révolution habituelle et de se placer en symi 
trie cylindrique, ceci par l'emploi d’une fente étroite (voir ci-dessous 
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e calcul d’une lentille de ce type (dite lentille « analysatrice ») à 
effectué par A. Septier (56) (5 i sussi ainsi à prévoi ‘4 
effe à. Sepler (96) (57) qui a réussi ainsi à prévoir, pour Le 
in ensemble donné de conditions géométriques et électriques, la os 
faleur du pouvoir dispersif. ». 
E- Et 
4 


al y, de la microfente, tout en maintenant le potentiel de la lentille. 
ysatrice à une valeur fixe. :4 


CHAPITRE II 


Transformation du microscope électrostatique 
et réalisation du spectrographe. 


La plupart de ces transformations ont été brièvement décrites dans. 
ie précédente publication (21). 18 


Modifications du système optique. — LA FENTE D'ENTRÉE constitue 
c la lentille analysatrice un élément essentiel du spectrographe : 
irée en lumière parallèle, elle délimite un faisceau électronique. 
minaire et permet par conséquent de passer de la symétrie de révolu- 


“Annales de Physique, 1958, | 6o 
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tion du canon à électrons à la symétrie cylindrique de la lentille analy 
satrice. La facilité des réglages et surtout le pouvoir de résolution d: 
spectrographe dépendent pour une grande part de la qualité mécaniqui 
de la fente et de ses dispositifs de commande, dont l’ensemble a ét 
réalisé par la maison Jobin et Yvon. La nature du métal qui constitu 
les lèvres de la fente (voir A photo 1 planche I) semble jouer un rôl 
important, car les moindres imperfections, mécaniques ou autres, son 
considérablement amplifiées en régime transgaussien. Les première 
lèvres mises en place, constituées d'acier inoxydable non magnétique 
ne m'ont pas permis d'obtenir une image électronique correcte de 
bords de la fente : ceux-ci montraient toujours un aspect extrêèmemen 
dentelé etirrégulier (photo n° 2 a, planchel), bien que le microscope opt 
que, pour un grandissement semblable ne décelât qu’un bord net 
rectiligne ; en rapprochant les lèvres l’une de l'autre on obtient alors 
à la place d’une raie droite et fine, une série de stries transversale 
(voir photo n° 2 b, planche 1). Nous avons donc dû remplacer les lèvre 


primitives par des lèvres en argent qui nous ont donné des images d 


qualité nettement supérieure (photographie n° 2c). Actuellement, nou 
employons un alliage Cu-Ag à 50 p. 100 qui présente l'avantage d’être 
moins mou que l’argent pur, tout en fournissant des. images: de qualit 
comparable. Il est par ailleurs nécessaire d'effectuer un polissage trè 
soigné des bords des lèvres de façon à supprimer les irrégularités méca 
niques et les couches superficielles isolantes qui peuvent s’y former 
l'état de propreté générale est aussi très important, car les moindre 
poussières détruisent complètement l’aspect rectiligne des raies. Pou 
effectuer les réglages, nous disposons de deux paramètres mécani 


ques : la largeur de la fente est variable de façon continue entr 


0,2 mm et 2 microns ; son ouverture, symétrique par rapport à l'axe 
est obtenue par l’écartement de chacune des lèvres et commandée pa 
l'enfoncement d'un cône spécialement taillé. Par ailleurs l’axe de L 
Jfente est déplaçable latéralement dans une direction perpendiculair 
au plan de symétrie de la lentille analysatrice : le décalage maximun 
est de 2 mm, et la longueur de la fente de 10 mm. Le support et les dis 
positifs de commande sont logés à l’intérieur d’un ancien boîtier « 
lentille spécialement adapté, lui-même fixé immédiatement au-dessu 
de la lentille analysatrice. Le déplacement latéral et l'ouverture de 

fente sont commandés de l'extérieur, en cours de fonctionnement, pa 
deux axes B et C qui sortent sous vide à travers une plaquette de plexi 
glas ; l'étanchéité des passages à été obtenue de manière simple par deu 
Joints loriques serrés contre des épaulements. Den 


L'oBsecrir lui-même a été transformé en lentille cylindrique, afi 
d'accroître la luminosité : nous avons remplacé le trou cireulaire d 
l’électrode centrale par une ouverture rectangulaire dont l'axe est fix 
parallèlement à celui de la fente d'entrée. Pour obtenir plus lacileme 
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ge de la fente en lumière parallèle et faciliter les réglages, # 


objectif est relié au potentiomètre de grandissement variable P, uti- “ 
autrefois pour le projecteur ; ceci permet de faire varier le poten- 1 
el de façon continue entre celui de la cathode et la masse. à 
“LA LENTILLE ANALYSATRICE a été conçue par À. Septier d’après les. À 
ultats de ses calculs. Les trois électrodes sont réalisées en duralumin à 
Esont fixées à l’intérieur d’un boîtier classique en acier inoxydable À , 


| va 


préparation 
condenseur 
écran intermédiaire 


microfente 


lentille 


écran { 


d'observation 


électrode centrale comporte uneouverture A (voir photo 3 planchell) de 
orme allongée (« lentille cylindrique »). Par contre, nous avons conservé 
ès trous circulaires des électrodesexternes afin d'agrandir l'image de la 
te dans le sens longitudinal : le grandissement, de l’ordre de 10, 
rmet de couvrir toute la largeur de l'écran. Cette disposition présente 
tefois l'inconvénient d'introduire, en régime transgaussien, une 
urbure des images de la fente d'autant plus accentuée que le cen- 
e des divers éléments de la lentille est moins parfait. La géométrie: 


pport à la cathode, grâce à une batterie de piles ; ceci permet d’obte- 
r Le régime afocal pour un décalage latéral y, de moindre amplitude, 
par conséquent des raies de meilleure qualité. La figure à présente 
schéma de l’ensemble du nouveau système optique. | 


\B. Autres modifications. — 1. LE CANON À ÉLECTRONS. — La géométrie 


origine a été conservée ; elle constitue un canon de Bruck ; nous 
14 ; 
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H L 
avons seulement modifié l'alimentation électrique en remplaçant L: 
polarisation automatique du Webnelt par un potentiomètre P, branch 


‘sur une batterie de piles de 300 V. Nous disposons ainsi d’un paramètr 


électrique supplémentaire qui permet d'obtenir plus facilement l'éclai 
rage de la fente en lumière parallèle. Le chauffage du filament s’effec 
tue en courant continu à l’aide d'un accumulateur. 


2. Le pisposrrir D'ÉTALONNAGE. — Celui ci coustitue un élément nou 
veau essentiel dans l'alimentation électrique, car c’est lui qui va fixe 
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Fig. 4 — Alimentation haute tension. 


A'échelle des pertes d'énergie en électron-volts. Le principe consiste 


diminuer la tension d'accélération de petites quantités connues, tout 
maintenant le potentiel de la lentille analysatrice à une valeur fix 


Une source auxiliaire de tension, constituée par une batterie de piles 


forte capacité de go V, débite dans une boîte de résistances étalo 
nées P; AOIP (précision 1 p. 100) de 110 000 ohms et permet d'app 
quer sur le filament toute une série de tensions positives variant dé 
en 8 V; la tension aux bornes de P; est constamment vérifiée par. 
voltmètre V (précision 1 p. 100); elle est ajustée à une valeur con 
nable (ici 88 V) avant chaque cliché grâce au rhéostat Rh. Nous 
mesurons donc pas la valeur absolue de l’énergie des électrons, m 
seulement des différences d'énergie. Le schéma 4 représente l’ensemi 
de l'alimentation haute tension. | 


4 

3. ALIMENTATION HAUTE TENSION GÉNÉRALE. — La seule modificati 
consista à introduire, à la sortie de la cuve haute tension primitive 
e 
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Photo 4. — Cliché d'étalonnage. 
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filtre supplémentaire à résistances-capacités afin de réduire encore 
bondulation résiduelle de tension ; l'amplitude de celle-ci, estimée à 
loscilloscope, est maintenant filaire à 0,5 V pour un débit total 


de 30 mA. La mise à la terre automatique s’effectue à travers une résis- 

“tance de 45 MQ. 

PA 

|. ENSEMBLE PORTE-PLAQUE. — Nous préférons effectuer les enregis- 

“remets photog raphiques sur des plaques, dont la rigidité nous donne 

he de garanties dans le pointage des raies. Nous avons donc remplacé 
a caméra habituelle, conçue pour des films, par un simple porte-plaque ; 
n évidement pratiqué à la partie supérieure correspond aux dimen- 
ions des plaques (6 cm X 6 cm) et leur sert de logement. Deux volets 

“juxtaposés. couvrant chacun une moitié de la plaque, sont recouverts 
un produit fluorescent et forment en même temps écran d'observation. 


Un dispositif de commande spécial permet d'ouvrir alternativement 


24 un où l’autre de ces volets. On peut de la sorte photographier d’une 


part le spectre à étudier sur la première moitié d’une plaque, et d'autre 
“part les raies d'étalonnage fixant l'échelle des pertes DAS sur 
“l’autre moitié. 


D 5. Porte-opser. — L'ancien porte-objet du microscope n'a pas pu 
pre conservé, car l'amplitude des déplacements était trop faible pour 

ermettre d'éclipser complètement l'échantillon en deho:s du faisceau 
Die. Nous avons dù le remplacer par un tube porte-grille de 
D uctre 4 mm fixé sur une tige coulissante dont l'enfoncement varia- 
ble, commandé de l'extérieur, permettait d'amener la préparation dans 
Dre du faisceau ; ce porte-objet facilitait de plus le remplacement 


p. des tabilons. 


6. Écran irerRMéDIAIRE. — Nous avons installé un écran fluor escent, 


intermédiaire fixé à la partie supérieure du boîtier de la fente ; il 
permet d'observer, à travers la fenêtre de plexiglas, l’image agran- 
die de l’échantillon formée par l'objectif et par conséquent dé contrôler 
V'état de la préparation ; de plus il est possible de suivre ainsi les dépla- 
Cements de l'échantillon et de n’admettre dans le système analyseur 
(fente et lentille) que les électrons qui ont traversé une région déter- 
minée de la préparation. On peut choisir ainsi une portion localisée 
à l'échantillon. 


4 c. Caractéristiques générales et performances atteintes. — La disper- 
Sion dépend d'un grand nombre de paramètres, tant électriques que 
mécaniques ; suivant les réglages, il varie souvent d’un chché à l’autre. 
armi les facteurs qui le conditionnent, nous citerons : 


le rapport y " de la sur'ension négative de la lentille analysatrice à à 


22 are 


nt 


la tension d’ tro : 


IT. 


"à. bd 
* : 


- ii dt 
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— l'amplitude du décalage latéral de la fente, qui est généralemen 
de plusieurs dixièmes de millimètre; _ 4 

— enfin certains réglages géométriques du canon qui modifien 
l'inclinaison moyenne du faisceau électronique sur l'axe optique 
entraînent par là même un changement dans la région d'attaque de ll 
lentille ; l’action chromatique de celle-ci se trouve par conséquent légè 
rement modifiée. 

En ce qui concerne les performances, nous obtenons de façon cou 
rante un pouvoir dispersif de 2,5 à 3 eV par millimètre sur la plaqü 
photographique (22), pour des tensions d’accélération de 30 kV. E 
pouvoir dispersif est toutefois un peu supérieur sur quelques clichés 


. Ainsi sur le cliché d'étalonnage que nous reproduisons (voir photo 


l’équidistance moyenne des raies est de 3 mm pour 8 eV, ce qui corres 
pond à une dispersion de 0,4 mm par eV. Tous ces résultats sont e 
bon accord avec les calculs de Septier (56) (57), qui indiquait 0,5 mt 
par eV. J 

La largeur de raie dV exprimée en eV conditionne le pouvoir @ 
résolution es avec un faisceau incident parfaitement monocinétiqu 
d'énergie V, celui-ci est déterminé par la largeur géométrique de 
micro-fente et le grandissement de la lentille analysatrice. Avec le pa 
voir dispersif indiqué précédemment, la largeur de raie est de 2,5 eW 
mi-hauteur. Cette valeur est pratiquement constante sur toute la la 
geur d’un cliché d'étalonnage ; en effet la dispersion augmente à pe 


. près dans la même proportion que la largeur géométrique des rai 


lorsqu'on se déplace vers les pertes d'énergie croissantes. Pour à 


faisceau incident de 30 keV, le pouvoir de résolution est doi 


30 000 ï A à è 
de 55 —12000, soit une valeur un peu inférieure à celle qui ave 


été calculée par A. Septier (20 000) ; l'écart peut provenir en grant 
partie d’une sous-estimation de la largeur réelle de notre microfent 
DEUXIÈME PARTIE 


Étude expérimentale des spectres caractéristiques. 


CHAPITRE PREMIER 
Structure et préparation des échantillons. 
Dans l'introduction générale, nous avons montré l'importance primt 


diale de l'épaisseur des préparations ; celle-ci doit être de l’ordre 
grandeur du libre parcours moyen des électrons entre deux interactie 
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lémentaires, soit quelques centaines d'Angstrôms tout au plus. La 
méthode la plus commode pour obtenir des échantillons d’unetelle épais- 
ur est l’évaporation thermique sous vide. Nous nous sommes avant 
out préoccupé de la qualité mécanique des films, qui seule pouvait nous 
ermettre de les utiliser sans autre support qu'une grille très fine. Nous 
allons donc examiner maintenant l’ensemble des conditions expéri- 
mentales qui déterminent la cohésion des échantillons, et plus particu- 
hèrement l'influence de la durée d’évaporation qui semble être à cet 
égard le facteur le plus important. 


A. Evaporation des films ; mode opératoire. — 1. DURÉE D’ÉvaApoRA- 
ion. — Nous effectuons toujours des évaporations rapides, dont la 


> 


durée n'excède pas 10 à 20 secondes ; nous utilisons ainsi un faisceau 
“atomique de grande intensité qui semble favoriser l'obtention de cou- 


ches dont la structure est plus continue et dont la résistance mécanique 
est par conséquent plus grande. Cette observation est en bon accord 
vec les résultats d’autres auteurs (37) et (55). Les évaporations rapides 

omportent par ailleurs d’autres avantages : elles réduisent l'impor- 
Miance relative de l'impact des atomes des gaz résiduels par rapport au 
lux des atomes métalliques et n'exigent donc pas un vide aussi parfait ; 
d'autre part l’échauffement de la surface de condensation par le rayon: 


24 
14 


nement de la source demeure faible et la formation d’un dépôt peut en 


ation joue aussi un rôle important par son état et sa nature ; il doit 
brésenter une surface aussi plane et parfaite que possible, exempte de : 
« gradins » ; il doit par ailleurs se dissoudre facilement, tout en pré- 
ntant une rigidité suffisante pour permettre le détachement commode 


s 


éristaux de sel gemme, qui nous ont été fournis par le Laboratoire 
lational d’'Essais sous forme de plaquettes de dimension 10 X 20 mm; 
ous effectuons la vaporisation sur une surface fraîche de clivage Le 
pport ne comportait aucun dispositif de chauffage auxiliaire et sa tem- 
érature devait être voisine de la température ordinaire. L'orientation 
ue à l’épitaxie ne peut dans ces conditions s'effectuer sur toute | 
l'épaisseur des préparations ; l'ensemble du dépôt peut être considéré 
comme pol ycristallin (37) comme le montrent les diagrammes de diffrac- 


on électronique. 


3. Quazrré pu vine. — La pression des gaz résiduels dans la cloche 
e vaporisation est égale ou inférieure à 107* mm de mercure; le libre 
parcours moyen correspondant à cette pression est environ dix fois plus 

3 ï C4 , à 
and que la distance entre la source d'évaporation et le support de 
éondensation ; il apparaît donc légitime de négliger la diffusion des. 
ätomes métalliques par les chocs avec les molécules des gaz résiduels. 


pu de < : Mate DE su: 


_ 
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4. Sources D'ÉvaporaTion. — Nous avons utilisé, suivant les métal 
à évaporer, soit un fil de tungstène bobiné en hélice ou en spirale (& 
du cuivre, nickel, palladium et platine), soit un creuset de molybdë 
(vas de l'argent et du cuivre) ou de tantale (bérylliumY. La seule év 
poration un peu difficile à effectuer est celle du platine, par suite des 
haute température à atteindre (environ 2 00° C); nous avons vérif 
; dans ce cas qu'un chauffage à égale intensité d'un fil de tungstàt 
» identique, mais sans charge de plaline. ne provoque la formalit 
3 d'aucun dépôt apparent sur un support placé dans la même positior 
il semble donc que l’évaporation de lungstène soit ainsi négligeabl 
ré B. Épaisseur moyenne des films. — Nous avons estimé l'épaisset 
des dépôts par le calcul, compte tenu des paramètres géométriquess 
connaissant la quantité de métal effectivement évaporée ; celle ci & 
j -déterminée par pesée du creuset avant et après évaporation ; nous pl 
_  çons le support juste à la verticale de la source et nous supposons qi 
le creuset est assimilable à un ruban émissif plan. Dans ces conditiot 
l'épaisseur du film est donnée par l'expression simple : 


dans laqueile » est le poids de métal évaporé, o la densité à l'ét 
massif et d la distance entre la source d'évaporation et l'échantillon 
. - est bien évident qu'un calcul de ce type ne fournit qu’un ordre € 
Des grandeur ; d’ailleurs la densité réelle d’une couche métallique évapot 


“ -est probablement inférieure à celle du métal massif. D’une mani 

De générale, l’éprisseur moyenne de nos échantillons est comprise ent 
Fe + 300 et 500 Angstrüms et leur surface est de l’ordre du centimèt 
à _ carré. ÿ 
È # GC. Mise en place des échantillons. — Dès leur sortie de la cloche 
Ne vaporisation, les plaquettes de sel gemme sont plongées de maniè 
% progressive dans de l’eau distillée ; le film métallique se détache al@ 


facilement du support et demeure flottant à la surface du liquide, sà 


_: : se déchirer ni se replier. Cette pellicule est alors directement recueiï 
2. sur une grille porte-objet de $ mm de diamètre ; il suffit d’atten 
T4 l'élimination complète de l’eau par évaporation. Après quelques ess 
À effectués avec les grilles-support courantes en microscopie, nous av 


; préféré utiliser des grilles plus fines de maille 50 microns. Pres 
‘tous les échantillons obtenus de cette manière résistent bien au séch: 
| - etensuite au bombardement du faisceau électronique. S'il arrive ce} 
! . dant qu'une partie d'une préparation soit détruite, une autre pa 
D _ demeure en géuéral utilisable. 


À » \ A : ù j 
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CHAPITRE II _TEIRNESS 


Obtention et mode de dépouillement des clichés, 


—_ À. Obiention de clichés. — le mode de fonctionnement de notre porte- x 
& plaque permet d'effectuer l'impression de chaque cliché en deux temps : : 4 
= — nous p'açons la préparation dans le faisceau électronique et nous “ 
enregistrons le spectre caractéristique sur une première moitié de la 
… plaque. L'objectif forme sur l'écran intermédiaire une image agrandie 
de l'échantillon et l'ouverture circulaire de cet écran n’admet dans le 
- système analyseur que les électrons qui ont traversé une région donnée 
de la préparation ; la dimension moyenne d’une telle portion de l'échan- 
“ tülon est généralement comprise entre 0,1 et 0,2 mm, suivant le gran- 
-dissement de l'objectif. Signalons enfin que l'intensité des raies spec- 
“trales est souvent très faible et nécessite des temps de pose de l’ordre de 
5 minutes en général ; 

— dans un second stade, aussitôt après la fin de la première pose, 
nous éclipsons la préparation hors du faisceau électronique et, sans. 
modifier aucun réglage, nous enregistrons sur l’autre moitié de la pla- 
que les raies d'étalonnage ; ces dernières, sensiblement équidistantes, : 


positives échelonnées de 8 en 8 V, à l’aide du circuit potentiométrique ss 
d'étalonnage. 


4 
É Les plaques que nous utilisons sont des plaques Ilford « Rapid” 
Process » coupées à la dimension du logement du bloc porte-plaque 
6 cm x 6 cm). 
» L'allure générale des raies, qui sont en général larges et à bords 
flous, ne permet pas la mesure précise de leurs positions par simple 
lecture au comparateur ; nous avons donc effectué un enregistrement . 
“microphotométrique pour chaque cliché au moyen d’un appareil Kipp 
modifié travaillant au grandissement sept. La courbure des raies limite 
a hauteur d’illumination uülisable à 8 mm environ ; ce fait n’est pas 
très gênant car l'influence du grain de l’émulsion reste faible sur nos 
enregistrements. Enfin dans la plupart des cas nous avons effectué 
plusieurs enregistrements à partir d’un même cliché, de manière à 
iminer de façon certaine une influence possible du grain dans la 


structure des raies complexes. 


. B. Allure générale des spectres caractéristiques. — Avec les épaisseurs 
que nous utilisons, le caractère le plus important de ces spectres est la À 
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lrneslsid 


L'sA4 5 4 LA lE 
présence constante d’une perte d'énergie prédominante que nous appels 


21 lerons perte d'énergie principale (ig. 5). Signalons dès à présent 
que cette bande spectrale prédominante présente parfois une structure 

complexe résoluble en plusieurs composantes. Enfin il existe aussi 
d’autres raies de moindre intensité, qui correspondent à des pertes 
d'énergie plus grandes, jusque vers 6o ou 80 eV ; ces structures beau- 
coup moins nettes ne sont pas mesurables sur tous les clichés. Remars 
quons que nous n’observons pas de raies spectrales à moins de 6 eV de 
la raie AV —0o probablement par suite de la largeur même de cette 

raie principale 

‘ya autres raies 

4 | 

ki; 

" 

+; 

h 

à 

FTHER | 

. raie, comme nous le verrons plus loin. Notons enfin qu'il existe souvent, 

/ superposé aux raies caractéristiques, un « fond continu » dont la pente 

‘à et la forme propre ne sont pas connues avec exactitude ; cette pente 

-*à du fond continu rend difficile la résolution des raies de structure com: 

\ plexe ; elle provoque en outre un déplacemement apparent du som: 

_ met des raies, déplacement qui entraîne la nécessité d’une correction 

NEA | 

y C. Localisation des raies spectrales sur les enregistrements micro: 

_  … photométriques de chaque cliché. — La correction que nécessite la pré 

D .…. sence du fond continu est effectuée par un procédé graphique. Su 

chaque enregistrement nous assimilons le fond continu à une droite e 

ue nous traçons la parallèle à la direction de cette droite, tangente à 

à courbe qui décrit la raie spectrale (fig. 6). Nous considérons alors 

1 point de tangence comme indiquant la position réelle du sommet de L 

raie. Les figures 6 a et 6 b montrent clairement que la valeur 5E d 


cette correction est d'autant plus élevée que la largeur propre des raié 
est plus grande et que la pente du fond continu est elle-même plu 
È 


k 
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- peut atteindre dans certains cas des valeurs encore supérieures. 

Ces résultats détaillés montrent qu’il existe des écarts importants 
- entre les différentes mesures concernant un même élément. Toutefois 
les écarts observés entre les mesures se rapportant à un échantillon 
déterminé sont du même ordre que ceux qui existent entre échantillons 
» différents, ce qui semblerait indiquer qu'il n'existe pas de divergences 
systématiques, dues par exemple à une éventuelle différence de struc- 
-ture des divers échantillons que nous avons préparés. Nous recherche- 
> rons quelle peut être l’origine de ces écarts, sans toutefois exclure 


4 


» a priori l’état des lames absorbantes. 


SE SE 


AV AV 


Fig. 6. 


CHAPITRE III 


Les sources d’erreurs. à 


k és entre nos diverses mesures n'étaient pas dus à des modifications de 

À . , ‘ . Ln 4, 

l’état physique ou chimique des échantillons. Plusieurs facteurs ont été 
xaminés à cet égard. \ 


1. MoDiFICATION DE LA STRUCTURE CRISTALLINE. — Nous avons soumis 
irant 3-heures à 400° C ; un tel traitement qui provoque, par recris- 


lisation, une augmentation de la dimension moyenne des microcris- 
émati eur 
, n’entraîne pourtant pas un changement systématique de la val 


» accentuée. Cette correction, généralement de l’ordre de quelques eV, 


quelques échantillons de platine et d'argent à un chauffage sous vide 


des pertes d'énergie. Toutefois le petit nombre de clichés ne permet 
pas d'affirmer qu’il n'existe aucun décalage, mais simplement que si 
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celui-ci existe, il reste inférieur aux limites de la précision de nos 
mesures. | 
2. ALTÉRATIONS CHIMIQUES SUPERFICIELLES. — Tous les échantillons 


restent un certain temps dans l'air, depuis leur sortie de la cloche à 
vaporisation jusqu'à leur entrée dans l’enceinte à vide du spectro® 


_ graphe ; ce temps est généralement de l'ordre de quelques heures pour 


permettre un séchage très progressif des préparations et par conséquent 
certains échantillons peuvent subir des oxydalions ou des sulfurations 
superficielles très lentes. Afin d'apprécier l'influence éventuelle de ces 
phénomènes sur les valeurs de nos mesures, nous avons voluntaire- 
ment exposé à l’air durant plusieurs semaines quelques échantillons 
d'argent ; là encore nous n'avons observé aucune modification systémas 


tique des spectres caractéristiques. 


3. CoNTAMINATION SOUS vIDE. — Certains auteurs ont montré qu'il se 
formait généralement une couche de contamination de nature carbonée 
à la surface des échantillons placés dans l'enceinte d’un microscope, sous 


l’impact du faisceau électronique. Nous avons donc enregistré successis 


vement les spectres caractéristiques d'un même échantillon d’or, l’un 
immédiatement après interposition dans le faisceau électronique, et 
l’autre après 1 heure de bombardement continu ; nous n’avons trouvé 
aucune différence sensible entre ces deux spectres. Il est possible 
d’ailleurs que l'emploi d’une pompe à diffusion à vapeur de mercure 
au lieu d'une pompe à huile supprime la présence de certaines molé- 
cules organiques dans l’enceinte de nu're appareil. 4 

Bien que ces essais soient purement qualitalifs et non rigoureux, ils 
semblent indiquer que l'état des échantillons n’est pas responsable des 
écarts existant entre nos diverses mesures. Il semblait d’ailleurs peü 
probable a priori que la faible épaisseur relative des formations 
superficielles (vraisemblablement quelques dizaines d’angstrôms pou 
une épaisseur totale de l'échantillon de plusieurs centaines d’angs- 
trôms) pu'sse influer notablement le spectre caractéristique, lorsque 
celui-ci est obtenu par transmission. à 
: Nous allons donc maintenant estimer l’ordre de grandeur des erreurs 
que nous commettons sur chaque mesure isolée. | 


B. Les erreurs de mesure. — 1. LE GIRCUIT D’ÉTALONNAGE, dont là 
qualité conditionne l'exactitude de l’échelle des pertes d'éncrgie, come 
porte des éléments dont les limites de précision introduisent de 
erreurs ; pour estimer celles-ci, il faut tenir compte : : ë 


a) du voltmètre, sa précision est de 1 p. 100, ce qui entraîne po 


une échelle graduée de o à 100 V une erreur de + 1 V; 


b) des résistances de la boîte étalonnée, celles-ci comportent “4 


précision de 1 p. 100, ce qui entraîne une erreur de +o;,1 V sur 
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À £ "4 , di 
- première décade, de +o,2 V sur la seconde, etc. ; l’équidistance des 
… raies d'étalonnage peut être perturbée par ailleurs de + 0,2 V; 


| ©) des erreurs de lecture des graduations du voltmètre ; on pouvait 
» aisément apprécier le 1/5 d’une division, ce qui correspond à une erreur nf 
de + 0,4 V sur l’ensemble des décades, soit environ +0,04 V pour 
” chacune d’elles, ce qui est pratiquement négligeable. 

— L'ensemble de tous ces facteurs introduit donc une erreur de l’ordre 
de +0,25 V sur la première décade, de +o,5 V sur l’ensemble des 
… deux premières, etc. 


…_ 2. ÊRREUR SUR LA LOCALISATION DES RAIES. — La source d'erreur la pu 
” plus importante provient de la difficulté de déterminer avec précision NL 
… la position du sommet des raies sur les enregistrements microphoto- va 
… métriques. En effet l'estimation graphique du fond continu comporte 5 
” parfois un certain arbitraire et une erreur, même légère, commise sur ? 


la valeur de la pente peut entraîner une erreur importante sur la loca- 
- lisation du sommet des raies ; lorsque celles-ci sont larges, l'erreur sur 
le « pointage » d’une raie peut atteindre quelques électron-volts (voir 


fig. 6). 


4 


En conclusion nous voyons que les erreurs qui portent dans le 


» tantes, souvent de l’ordre de 10 à 20 p. 100 ; ces erreurs semblent tou- 
tefois largement accidentelles, car à priori la pente du fond continu 
peut tout aussi bien être sous-estimée que surestimée ; dès lors que les 
erreurs n'apparaissent pas systématiques nous pourrons ob'enir une 
: meilleure précision sur les résultats finaux en effectuant la movenne de 
toutes les mesures qui, pour un même élément, proviennent des diffé-' 
* rents clichés. | 


CHAPITRE IV 


Les résultats expérimentaux. 


= Nous effectuons pour chaque élément la moyenne arithmétique de’ 
- toutes les mesures provenant des différents clichés et qui concernent 
une même perte d'énergie. Nous évaluons alors l'amplitude de l'erreur 

commise sur le résultat final en divisant | écart maximum observé entre 
- nos diverses mesures par le facteur (VAL : nest ici le nombre de mesures 

» sur lesquelles porte la moyenne. Les erreurs que nous indiquons dans : 
. le tableau A ont été évaluées de c:tte manière, sauf pour la plupart des. 

: pertes d'énergie supérieures à 30 eV, lorsque le nombre de mesures n 


4 
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D est trop faible; nous reportons alors l'erreur commise sur chaque: 
mesure isolée, qui est de l’ordre de 2 à 3 eV. Indiquons enfin que dans, 
ces moyennes le poids statistique de chaque mesure est considérés 
comme constant, car le choix d’une méthode de « pondération » nous as 
semblé trop arbitraire. Nous ne tenons pas compte dans nos moyennes, 
des pertes d'énergie qui n'apparaissent que sur quelques clichés. Nous 
prenons dans chaque cas le milieu de la raie AV — o comme origine des 
pertes d'énergie. 


A. Analyse des résultats expérimentaux et description des spectres. — 

. | La plupart des résultats expérimentaux publiés jusqu’à ce jour ont été 
à rassemblés par les soins de L. Marton et de ses collaborateurs (4t): 
Nous utiliserons largement ce travail pour effectuer chaque fois ques 
ossible la comparaison avec nos propres résultats ; celle-ci sera souvent! 
! : rendue difficile par suite des divergences qui apparaissent fréquemment: 
entre les différents auteurs ; le cas le plus net à cet égard est, comme: 
nous le verrons, celui de l’or. De plus ces comparaisons ne seront pas 
toujours pleinement significatives, car beaucoup d’expérimentateurs ne 
__, donnent pas de manière explicite l’ordre de grandeur des erreurs com= 
1. mises sur leurs mesures. Par ailleurs nous ne pouvons pas estimer de 
nous-mêmes le degré de précision atteint par les auteurs lorsque ceux-ci 
n’indiquent pas le mode de dépouillement qu’ils ont adopté pour leurs: 
clichés, ni le nombre total des mesures effectuées pour un même 


élément. 

y TABLEAU A 

ù ï 3 "1 

Û : = "4 
À Cnyrer 2 2. Fe) 10 ETS 23,7+0,8 28,4+0,8 4142. 492 
$, APTE C7, GET 22, 1260.06. 26 SON Z 43 +2 

ON. 6,6 15,5 20,402 SO, 7 SEE .44#2 

Mn PANTCKeL., 24 20 ,0+71 26,5È0,7 92,67 42220622 
_ || Palladium . 33 PE 34,52 560 
M Platine ss 18,5-+2 23,940,7 30 370 47+2 0 
ÿ : || Béryllium . TO Man 0 4 28 38,12 ! 
| Germanium . ISMEE-OL 7 SARA 56 
er 
à Remarques. — Les nombres en italique indiquent les pertes d'énergie principales. 


Les nombres pour lesquels l'erreur n’est pas indiquée correspondent à des perte 
|| d'énergie dont l'existence n’est pas certaine. 4 


Nous allons décrire maintenant les spectres caractéristiques, succes- 
4 sivement pour chaque élément ; le tableau A résume l’ensemble des 
_ … résultats analysés, dont une partie a déjà fait l’objet d’une publication 
précédente (23). Nous présentons à titre d'exemple un enregistrement 
_ microphotométrique, pour chacun des éléments étudiés. 


‘ 


. 
?, 
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1. Cuivre. — La perte d'énergie principale se manifeste générale- 
-ment par une bande unique, large et diffuse ; celle-ci peut toutefois se 
résoudre en trois composantes sur plusieurs enregistrements micro- 
-photométriques, localisées respectivement à 18,7, 23,7 et 28,4 eV. Nous 
‘avons aussi rencontré quelques indications en faveur d'une raie faible 
“située vers 7,3 eV. Deux raies plus lointaines se manifestent enfin vers 


Var et 49 eV. 


É 4 cu 


[LAS 


év 40 32 24 16 8 O 


“4 EM 56 48 40 32 24 16 8 O à 
Fig. 7. — Enregistrement micro- Fig. 8. — Enregistrement microphoto- 
- photométrique des pertes d'é- métrique des pertes d'énergie dans l’or. 

. nergie dans le cuivre et le nickel. et le platine. 


. Signalons qu’une perte d'énergie de 7 eV environ a été trouvée par 
la plupart des autres expérimentateurs (41). Il existe aussi un bon 
ord pour une perte d'énergie de 20 eV, valeur assez proche de la 
moyenne des deux composantes que nous observons à 18,7 et 2,7 eV. 
e perte d'énergie de valeur plus faible, de 3 ou 4 eV, signalée par 
lusieurs auteurs, n'apparaît pas sur nos clichés ; ceci paraît être dû à 
grande largeur de la raie constituée par les électrons qui ont tra- 
sé l'échantillon sans ralentissement. La largeur de cette raie AV — 0, 


/ 


Æ 


ui atteint souvent 5 à 6 eV, nous semble provenir essentiellement d’un 


«1 
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phénomène de saturation photographique provoque par la longueur des 
temps de pose que nous devons couramment utiliser. La même explica= 
tion restera valable pour les autres éléments ; en effet d’une manitre 
générale nous ne pouvons pas mesurer des pertes d'énergie de valeur 
inférieure à 6 eV; c’est tout au plus une certaine dissymétrie de là 
raie AV — o qui laisse entrevoir sur quelques enregistrements l’exis- 
tence d’une raie très rapprochée. 


>. ARGENT. — Nous observons une première raie dont l'existence 
semble certaine vers 7,5 eV; celle-ci n'apparaît toutefois clairement 
que sur un petit nombre de clichés, car elle n'est généralement pas 
nettement résolue par rapport à la raie formée par les électrons transmis 
sans perte de vitesse. La perte d'énergie principale, de valeur 22,1 eVy 
se manifeste par une bande large et diffuse de structure simple, contrais 
rement au cas de l’or et du cuivre. Il existe enfin deux autres raies 
spectrales d'intensité plus faible situées respectivement vers 36 et 43 eV. 
Deux enregistrements fournissent une très légère indication en faveur 
d'une perte d'énergie de 26 eV. à 

* La plupart des autres expérimentateurs observent une perte d'énergie 
comprise entre 7 et 7.8 eV (41) en bon accord avec notre propre valeur 
de 7,5 eV. La concordance est encore bonne en ce qui concerne la perté 
d'énergie principale, de 22 eV environ, bien que quelques auteurs ind 
quent pour celle-ci une valeur légèrement supérieure. Par contre la 
majorité des expérimentateurs ne signale pas de pertes d'énergie de 


. valeur plus élevée, contrairement à nos propres résultats. 


3. Or. — Là encore nous avons pu, sur plusieurs enregistrements; 
résoudre la bande principale en deux composantes rapprochées situées 
à 20,4 et 23,8 eV. Deux raies spectrales plus lointaines correspondent 


à des pertes d'énergie de 35 et 44 eV. Nous avons aussi obtenu quel: 


ques indications en faveur de deux autres raies faibles situées-à 6,6 et 
19,5 eV. La comparaison avec les autres résultats expérimentaux test 
particulièrement difficile pour cet élément en raisn des-nombreuses 
divergences que l’on rencontre entre les différents auteurs. Retenons 
toutefois qu'il existe un certain accord général en faveur d’une perte 
d'énergie comprise entre 23 et 26 eV, valeur légèrement plus forte qué 
la moyenne des deux composantes que nous observons à 20,4 et 23,8 eV! 
remarquons à cet égard qu'une perte d'énergie de 20 eV a été signalée 
par un autre expérimentateur, en bon accord avec notre propre valeur 
de 20,4 eV. Notons enfin qu'une perte d'énergie comprise entre 32 @ 
35 eV, signalée par la plupart des auteurs, correspond probablement à 


la raie spectrale que nous avons localisée à 35 eV. $ 


É 
4. Nickez. — Comme dans le cas du cuivre, la perte d'énergie prin 
cipale se manifeste par une bande spectrale complexe qui peut st 
, ps | 
résoudre en trois composantes sur un grand nombre d’enregistrements" 
‘4 
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ces composantes ont pour valeurs respectives 20,6, 26,5 et 32,6 eV. Deux 


Dev. 


perte d'énergie de 23 eV 
nviron, valeur très proche 
le la moyenne des deux 
omposantes que nous obser- 
ons à 20,6 et 26,5 eV. Par 
ntre les pertes d'énergie 
-Valeurs plus élevées si- 
halées par d’autres auteurs 
>rrespondent mal avec nos 
bropres résultats. 


” 
= 5. Parcapium. — L'allure 
énérale du spectre carac- 
#éristique est semblable à 
elle du spectre de l'argent. 
Ba perte d'énergie princi- 
ale de 23,1 eV se manifeste 
r une bande non résolu- 
. Nous observons par ail- 
urs une raie spectrale qui 
respond à une perte 
nergie de 34,5 eV. 

es résultats des autres 
xpérimentateurs sont très 
eu nombreux; L. Marton 
ét L B. Leder (40) observent 
s pertes d'énergie de 15,7 
1,5 eV, valeurs assez 


L 


Le. 


Gé 


Sibles vers 30 et 47 eV. 


“| existe parmi les autres expérimentateurs un certain accord en 
eur d’une perte d'énergie comprise entre 22 et 25 eV, qui correspond 


* 


_ Annales de Physique, 1958. 


autres raies plus lointaines correspondent à des pertes d'énergie de 42 et. 


Il existe un bon accord parmi les divers expérimentateurs pour uno 


hes des nôtres ; toutefois ces auteurs n’indiquent aucune perte 
Pénergie de valeur supérieure. 


6. PLarine. — Le spectre est qualitativement semblable à celui de 

or. La perte d'énergie principale se manifeste par une raie spectrale 
que nous avons pu résoudre en deux composantes sur plusieurs enre- 
#istrements ; elles correspondent respectivement à des pertes d'énergie 
618,5 et 23,9 eV. Deux autres raies spectrales sont encore nettement 


Ag 


ë&v 48 40 32 24 16 8 O 


pd 
32 24 16 8 © 
Fig. 9. — Enregistrement microphoto- 


métrique des pertes d'énergie dans l’ar- 
cent et le palladium. 
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à notre valeur de 23,9 eV. Par contre la raie située à 18,5 eV n'est 
observée par les autres auteurs. 


7. Béryzuium. — Nous obtenons 19 eV pour valeur de la p 
d'énergie principale ; une autre raie encore très nette correspond à 
perte d'énergie de 38 eV, soit une valeur approximativement doubl 
celle de la perte d'énergie principale. Il existe enfin une certaine 
cation en faveur d'une pet 
d'énergie de 28 eV envirô 

Le « fond continu » € 
ici très faible et nos résul: 
sont en excellent acco 
pour cet élément avec 
des autres expérime 
teurs, sauf en ce qui cone 
ne l'éventualité d’une pe 
d'énergie de 28 eV. | 


8. GERMANIUM. — D 
observons ici la bande ce 
respondant à la perte & 
nergie principale à 18 
d’autres raies plus faibles 
manifestent vers 34 
56 eV. Enfin la prés 


4 eV environ n'est | 
exclue. #4 

La valeur des deux p 
mières pertes d'énergi e 
en accord satisfaisant 
———Îñîî% tt î# 11 —©>© les résultats des 


Fig. 10. — Enregistrement microphoto- expérimentateurs, et 
mètrique des pertes d'énergie dans le spécialement ceux de Y 
germanum et le béryllium. nabe (65); la perte d’é 

principale est toutef, 

valeur un peu plus faible chez ces divers auteurs (environ 16 eV a 

de 18 eV) ; ceux-ci par ailleurs n’observent pas de perte d'éne 

supérieure à 34 eV. 


Nous essayerons maintenant, au cours de la troisième pa 
dégager la nature des interactions élémentaires qui sont à l'orig 
ces différentes pertes d'énergie. 
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TROISIÈME PARTIE ‘LES 


La nature des interactions élémentaires ee 
et l'origine des pertes d'énergie. 


LS 


Introduction. Les diverses interactions des électrons 
dans les solides. 


” Nous allons rechercher maintenant parmi les diverses interactions 
1 


inélastiques que peut subir un électron de quelques dizaines de keV 
Lorsqu'il traverse un écran matériel, toutes les origines possibles 
a priori des pertes d'énergie que nous observons. Il faut considérer 


ccessivement les interactions suivantes : & 


» À. Interaction avec un noyau atomique. — Les pertes d'énergie qui 
proviennent du freinage de l’électron dans le champ coulombien, avec 
ission corrélative de rayonnement, sont distribuées de façon conti- 
e et constituent toujours une fraction importante de l’énergie ini- 
tiale ; ce « bremstrahlung », d’ailleurs peu important dans le domaine 
l'énergie que nous considérons, ne peut pas expliquer des pertes 


l'énergie à caractère discret de quelques dizaines d’électron-volts seu- 


<- 


 B. interaction avec les électrons atomiques. — L’électron incident 
peut exciter par ailleurs des transitions électroniques entre certains 
eaux des atomes du milieu traversé ; ces transitions s’effectuent soit 
rs des niveaux externes partiellement occupés, soit vers les états non 
juantifiés (ionisation). Ce type d'interaction, beaucoup plus probable \ 
pue le précédent, produit un ralentissement quasi continu de l’électron de il 
détermine un parcours moyen pour chaque valeur de l’énergie ini- 
le. Dans le présent travail, dont l’objet est l’analyse de la structure 

e de ce ralentissement progressif, nous n’étudions que les pertes 
ergie de faible valeur et seules les transitions électroniques entre 
liveaux atomiques externes pourront en rendre compte. Mais nous 
vons que dans les corps cristallisés ces niveaux externes perdent leur 
aractère discret et s’élargissent considérablement en formant des ban- 

s d'énergie permises. Nous en concluons que les transitions électro- 

çues interbandes doivent en principe se manifester dans la distribu- 
ion spectrale des pertes d'énergie que nous étudions. à. 


. Interaction avec les électrons libres. — En plus des chocs indivi- 
ls que nous venons de considérer, il peut exister aussi, surtout dans 
é cas des métaux, une interaction entre un électron primaire et un 


» 
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grand nombre d'électrons du milieu traversé pouvant être considéré 
comme libres (D. Pines et D. Bohm, (6)). Sous certaines conditions ceti 
interaction peut exciter des oscillations collectives de l’ensemble de ce 
électrons, dites oscillations du « plasma ». Nous exposerons plus € 
détail ce type d'interaction au prochain chapitre. 

Rappelons aussi qu’il existe une diffusion des électrons par les vibre 
tions thermiques du réseau, par suite de l'interaction électron-phu 
nons ; cette diffusion, qui intéresse plutôt les électrons de conductib 
lité du métal, d'énergie faible, est quasi élastique et ne nous retiendi 
donc pas ici. 2 

En résumé, cette rapide analyse montre que les pertes d'énergie 
quelques dizaines d’eV semblent pouvoir provenir de deux interactiof 
élémentaires de nature bien distincte : 


— d’une part, l'excitation des oscillations collectives du plasma, 0 
émission directe d’un « plasmon », par suite d’une interaction de l’éle: 
tron primaire avee un grand nombre d'électrons ; | 

— d’autre part, l'excitation par choc individuel de transitions éle 
troniques vers des états normalement inoccupés. 


CHAPITRE PREMIER 


*“ 


Les oscillations collectives des électrons. 


: 
a 


A. Rappel de Ia théorie. — Le long rayon d'action des forces électrt 
statiques coulombiennes provoque des interactions électroniques 


grande distance et introduit, dans un milieu de densité de charge él 


vée, une corrélation entre les mouvements des différents électrot 
libres. Par suite de leur grande mobilité, les électrons sont en effet tn 
sensibles à toute modification dans leur environnement électrique” 
réagissent immédiatement de manière à compenser l’altération initiale 
s’il se produit donc, dans une certaine région de l’espace, un déséquil 
bre dans la distribution des charges, les électrons vont aussitôt se pr 
cipiter dans la zone perturbée de façon à restaurer la répartition prim 
tive d'équilibre. Ces électrons prennent ainsi une certaine quanti 
d'énergie cinétique et tendent par suite à dépasser leurs positions in 
tiales ; le déséquilibre subsiste donc, les électrons repartent en dire 
tion opposée et ce mécanisme provoque dans le gaz électronique d 
oscillations longitudinales de pression et de densité dont la fréquen 


propre est caractéristique du milieu. 4 
À 
1. CALGUL DE LA FRÉQUENCE FONDAMENTALE. — La fréquence fond 


mentale a été établie par I. Langmuir et L. Tonks (61) dont nous exp 
: 


| 
{ 
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erons ici le raisonnement et les calculs. Considérons un milieu en 
équilibre électrique et qui comporte des charges libres positives et 
égatives, par exemple des électrons et des ions positifs : déplaçons 
Maintenant d’une certaine longueur æ chacun des électrons situés à 
Pintérieur d'une région délimitée par deux plans parallèles indéfinis 
perpendiculaires à la direction de x; la charge d'espace n'est plus 
ors compensée et en assimilant le feuillet à un condensateur plan, il 
apparaît un champ électrique E qui a pour expression : 


E—/rc 


électronique moyenne, nous avons so —neæx et l'équation du mouve- 
ment s'écrit : 


2 1 u 
Le feuillet de charge va donc osciller avec une fréquence où : 


m 


-Nous négligerons le mouvement des ions positifs, par suite de la 
valeur élevée de leurs masses et de la grande fréquence des oscilla- 
ions électroniques. Remarquons aussi que la formule (1) est une 
bproximation qui ne tient pas compte de l'agitation thermique ; la 


tion véritable des oscillations ; celles-ci demeurent localisées dans 
e certaine région de l’espace. Pour obtenir maintenant une relation 
rmique des électrons libres. Deux méthodes de calcul ont été 
ployées ; l’une d'elles (5) utilise le théorème des forces vives pour 


rdonnées lié à l’onde; l’autre méthode (6) décompose en série de 
urier les fluctuations de densité au sein du gaz électronique et 
tient directement la fréquence des oscillations de la densité de 


3kT 
m 


tte formule où U est la vitesse moyenne d’agitation thermique mon- 
fe immédiatement que pour les valeurs de K suffisamment faibles, ou 
icore pour les grandes longueurs d'onde, nous retrouvons la rela- 
On (1) w— w, ; de façon plus précise si : 


OT TS 2 
K?U? & w, 


n appelant s la densité superficielle de charge ; si n est la densité 


0, = (ey". | (1) 


onde K. Par suite la vitesse de groupe est nulle et il n'y a pas propa-. 
dispersion w,—u(K) complète, nous devrons considérer l'agitation : 


enir une intégrale première du mouvement, dans le système de 


w? He + K2U?—w, HD K2; (2) 


CAP TITI FA 


% 
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Ou : 
Etne” = K? RT , 


c'est-à-dire si : 
: 

> K°, 
l'agitation thermique devient négligeable et la densité électronique 
osciller avec une fréquence très proche de la fréquence caractéristiqt 
du plasma w, ; il apparaît donc, pour les longueurs d'onde sensibl 
DRE 
htne? 
ment «organisé » du plasma, qui devient alors le siège de mouvemen 
d'ensemble à grande échelle. 4 
Remarquons encore que la fréquence des oscillations est arbitraï 
pour des conditions initiales d’excitation quelconques (5) ; toutefois 
oscillations dont la fréquence ne correspond pas à la relation de dispe 
sion deviennent rapidement en désaccord de phase les unes avec 
autres et seules les oscillations de fréquence voisine de w, contribu 


pers 1/2 : 
ment supérieures à ( ) — )}» (longueur de Debye), un comport 


ront aux effets macroscopiques. C’est ainsi qu’apparaît, pour les os€ 
lations collectives, une fréquence unique caractéristique du milié 
Toutes les autres fréquences ne correspondent qu’à des agitatiô 
 microscopiques désordonnées. | 


2. EXTENSION DE LA THÉORIE AU CAS DES SOLIDES. — La relation 
dispersion (2) ne s'applique rigoureusement qu’à une assemblée d’éle 
trons libres, telle qu’on la rencontre par exemple dans les gaz raréf 
traversés par une décharge électrique. Mais il existe dans les méta 
des électrons de conduction, donc eux aussi au moins partielleme 
libres, dont la densité spatiale, de l'ordre de 10° électrons par cen 
mètre cube, est largement supérieure à celle des gaz ionisés ; les osë 
lations collectives doivent a fortiori se manifester dans un tel milieu ({ 
L'énergie d’agitation thermique est alors faible par rapport à l'énerg 
moyenne des électrons et nous devons donc employer la statistique 
Fermi ; il suffit pour cela de remplacer dans les expressions (2) et si 

re 2 L 
vantes la valeur classique mU? de XT par & E où , & et U, éta 
respectivement l'énergie et la vitesse d’un électron au sommet dé 

distribution de Fermi. Il faudra tenir compte aussi de la présence 4 
ions positifs, dont la structure interne et la répartition régulière a 
nœuds d’un réseau pourront modifier sensiblement la relation de dispi 
_ sion précédente. \W 


. a) La périodicité du réseau entraîne l'existence, pour les électr 
appartenant au solide, de bandes d'énergie alternativement per k 
et interdites ; Mott (46) propose de tenir compte de l'influence des tr. 


hé: 0) 
, 


» 7° ) ur 
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> : d x 

= / De . . . 

ions électroniques entre ces bandes en introduisant une relation de 
spersion de la forme : 


) ‘en 


&re? | 12 
M == eo ÿ (3) 1 

m W— & 

n j ae 

; AR ON : Lee 1 SE 
représente ici la force d’oscillateur correspondant à la transition 7 
rbande de fréquence angulaire w;. Considérons les solutions de De 


tte équation pour quelques cas limites : 01 
- W;— 0, c'est le cas d’un gaz d'électrons libres ; par ailleurs, X,f;,—n; 
2 a 4 4 
us retrouvons donc w°? — w,, en accord avec les résultats précédents. 
L A La = 4 \ 1 
4}, Sans être nul, est cependant négligeable par rapport à &?; l'on 
ouve à nouveau w?—w. NES 
» Si c’est au contraire w? qui est négligeable par rapport à wi, nous ne 
vons considérer que les transitions s’effectuant à l’intérieur même 
des bandes et la masse m de l’électron doit être remplacée par la masse 
effective n° appropriée. 
En toutes autres circonstances, lorsque w; et w sont de grandeur 
imparable, aucune siimplification n’est légitime et la relation (3) pré- 


oit un décalage de la fréquence caractéristique. 

. b) La structure du « cœur » des ions provoque une modification 
nature identique; nous supposerons que les électrons atomiques 
nt caractérisés par une série d’oscillateurs de fréquence angulaire w, 
de force /;, avec X,f;— n, (densité des électrons atomiques). La rela- 
lion de dispersion ainsi complétée prend la forme plus générale : 


nie noie dl Lu (3). 


ette équation permet de traiter le cas des cristaux isolants dont les” 
ectrons de la bande de valence peuvent, dans certains cas, se com- . 
rter comme des électrons libres. 
D’autres auteurs ont utilisé des relations de dispersion du même 
pe (15) (3r) qui prévoient toutes, sous certaines conditions, un glis- 
ment important de la fréquence caractéristique; par ailleurs, 
A. Wolff (67), E. N. Adams (1) et H. Kanazawa (31) ont remarqué 
‘une interaction importante entre les électrons du plasma et des 
lectrons à caractère plus atomique (par exemple des électrons de Ja 
inde d) peut provoquer aussi un décalage de la fréquence caractéris- 
ue. Nous aurons l’occasion de revenir sur cette question un peu plus 


d. 


3. ExCITATION DES OSCILLATIONS COLLECTIVES. — L'énergie d'un quan- 
ne è 17 Z e , 4 j 
um Æw, est considérablement plus grande que l'énergie d’un électron 


sommet de la distribution de Fermi et, par suite, dans les conditions 


i 
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normales un électron du métal ne peut pas exciter des oscillations org 
#: nisées du plasma. Une telle excitation sera par contre possible p 
passage d’une particule chargée suffisamment rapide. Par suite de) 
longue portée des forces de Coulomb, un électron subit des collisiof 
multiples et simultanées, à grand paramètre d'impact, avec les éle 
trons de conductibilité du métal ; il pourra par suite transférer de tn 
petits moments à un grand nombre d'électrons très éloignés de sa 1 


jectoire. Cette excitation se propage avec une vitesse de grouk 


du) = a 4 t ; . . È 
V,= 5 © U, où U est la vitesse moyenne d'agitation thermique dk 


4 électrons du métal ; par suite si l’électron incident possède une vites: 
d u>ÜÙ, il laissera derrière lui un sillage d’oscillations collective 
| oscillations qui transporteront l’énergie cédée par la particule au milie 
à En tenant compte de la quantification des oscillations du plasma, l’éle 

tron ne pourra céder son énergie qu’en quantités discrètes. dont la valet 
_devra correspondre à l'énergie d’un quantum Aw, ou « plasmon ». € 
vertu de la relation : 


E — Ro. 
: Il faut donc s'attendre à ce que l'analyse spectrographique d'u 
faisceau d'électrons qui a traversé des écrans métalliques minces moi 
tre plusieurs raies fines équidistantes, traduisant des pertes d’énerg 
“ toutes multiples d'un même quantum de base Ae, et correspondant 


l'excitation soit d’une, soît de deux ou plusieurs oscillations collect 
ves quantifiées. 


se CHAPITRE II 


LE Les collisions individuelles. 


Nous essayerons dans ce chapitre de dégager la signification physiqi 
des concordances entre la distribution spectrale des pertes d'énerg 
électroniques et celle de l'absorption des rayons X; nous justifieroi 
ainsi une méthode de comparaison avec les données de la spectroscopie 
qui nous permettra de caractériser la nature individuelle ou collect 
des pertes d'énergie des électrons. Un électron incident rapide pro 
que, par choc corpusculaire avec un électron déterminé du milieu tr 
versé, une transition de l’électron secondaire heurté depuis son ét 
initial d'énergie E, jusqu'à un état final d'énergie E,; considéroi 
d’abord le cas où l’énergie E, — Es absorbée dans la transition co 


À 


respond exactement à l'énergie AV perdue par l’électron primai 
(AV = E, “. Eo). | 


ENTS TES Cr Vol < 


j 


= 
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N., 
4 A. Excitation d’une transition individuelle unique. 
que l’éfat initial E ne peut pas être un niveau atomique profond, car le 


-potentiel d'ionisation correspondant est en général très supérieur à la 
-valeur AV des pertes d'énergie que nous considérons ici. L'état initial Es 
ne peut pas se situer à une distance plus grande que AV au-dessous du 
# niveau de Fermi; par suite E, sera contenu dans la bande de conduc- 
De ou dans une bande immédiatement sous-jacente. La formule de 
= Bohr (Pl. Mag., 1913, 24, 10) indique que le nombre Q de transitions 
excitées par choc corpusculaire est à peu près proportionnel, pour un 


* 


- état final donné, à la population électronique N, de chaque niveau 
D: d'énergie I,; nous en concluons que c’est la bande provenant des 
#4 états d qui, pour les métaux nobles et de transition, comprendra la 
plupart des états initiaux : les énergies L, et I, sont en effet voisines et 
» les électrons d sont beaucoup plus nombreux que les électrons s 
UN: —9 ou 10, N,— 1) (‘). Si de plus la probabilité de choc est indé- 
phondente, dans chaque bande, de l’énergie ou de la position de l'élec- 
 tron heurté, nous pourrons considérer que le maximum de la distribu- 
tion n(E) de la population électronique à l’intérieur de la bande d 
? indique l’état initial le plus probable. 

… (Considérons maintenant l’état Jinal E, d'une transition d'éner- 


+ 


“tion P est alors à peu près proportionnelle (?), pour une vitesse V donnée 


à mie , ; , omV? y 
* de l’él incident, à l'expression =" 5% > dans laquelle 
de l’électron incident, P sr log —E, ? q 0 


- représente la « force de l'oscillateur » de la transition d'énergie E, —E, 
» (voir par exemple à ce sujet N. F. Mott et H. S. W. Massey, The 
Theory of Atomic Collisions). Nous voyons donc que, pour des tran- 
“sitions dont les « forces d’oscillateur » ont des valeurs comparables, la 
probabilité d’excitation diminue lorsque l’énergie E,— E, augmente. 
La limite de Fermi apparaît donc ici comme l’état final le plus proba- 
ble, et l'énergie E, — E, de la transition correspond approximativement 
à l’écart SE existant entre la position du maximum de la densité des 
“états d et le niveau de Fermi. Cet écart 3E se traduit expérimentale- 
ment par la distance mesurée sur les spectres de rayons X entre le 
ommet d’une bande d'émission et sa limite supérieure, ou la disconti- 
nuité d'absorption correspondante; èE doit aussi correspondre à la 


r” 


pe 
à 


proportionnel à la densité n des états finaux d’excitation; par suite les 


00 ap Sternglass (59) est arrivé à la même conclusion, par un raisonne- 


ment assez semblable. 


polaires. 


Rappelons ici 


cie E, — KE, induite par choc corpusculaire ; la probabilité de transi- 


fréquence d’une raie d'absorption dans les spectres optiques ou ultra- 


? Le nombre effectif Q de transitions par unité de temps est par ailleurs 


(*) L'expression indiquée ne tient pas compte des transitions quadri- 
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transitions de plus grande énergie, qui s'effectuent vers les états, 
inoccupés situés au-delà du niveau de Fermi, traduiraient plus ou 
moins directement la variation avec l'énergie de cette densité n(E): 


4 


B. Excitation d’une transition individuelle accompagnée de l'émission 
d'un « plasmon ». — Les transitions précédentes provoquent la forma- 
tion d’une lacune à la place qu’occupait l’électron heurté dans la bande 
initiale ; la perturbation locale de l’équilibre des charges créée par cette 
lacune sera rapidement compensée par un mouvement d'ensemble des 
électrons environnants qui viendront constituer un écran de manière à 
restaurer la répartition primitive du potentiel à grande distance. Le 
temps T. nécessaire à la formation d'un tel écran (5) ne peut être infés 


é k à ; : Ê 2T + 
rieur à la période des oscillations collectives du plasma Tr — + T, pour- 
P 


rait être toutefois supérieur à T?, car la formation d’un écran parfait 
nécessite vraisemblablement plusieurs oscillations etil est difficile d’estis 
mer le «coefficient d'amortissement » de ces oscillations. T- est de l’ordre 
de2.1071% s. et nous pouvons raisonnablement considérer que 1071? s% 
donne un bon ordre de grandeur pour T,. Si les transitions de l’élecz 
tron heurté s’effectuent plus rapidement que la formation de l'écran 
parfait, l'énergie e libérée par la constitution de cet écran devra être 
fournie par l’électron primaire; celui-ci perdra alors une énergie 
totale AV —E, —E, + € légèrement supérieure à l'énergie de la trans 
tion. La compensation de là perturbation due à la lacune pourra même 
conduire à l’excitation des oscillations collectives ; nous examinerons 
ce point maintenant. $ 


La durée t d'une transition (?) induite par choc corpusculaire doit 
être au plus égale au temps + de relaxation qui s'écoule entre deux 
collisions successives de l’électron primaire ; nous pouvons estimer là 
valeur de + à partir du libre parcours moyen / entre deux interactions 


y x LE La . , . . . l ÿ 
élémentaires et de la vitesse v de l’électron primaire, puisque r— >. Pouï 


une tension d'accélération de 20 à 30 kV vu —£.c — 0,3.3.10!° cm/s 
ou 10!° cm/s. Le libre parcours / s'écrit de manière approchée d'après 
E LA s 7 » ss ET La 
la formule de Bohr, {= . 1; E est ici l'énergie cinétique de l’élec: 
tron primaire, ] l'énergie mise en jeu dans la transition, e la charge dé 
l’électron et N le nombre d'électrons par unité de volume. Nous avons 
recherché un ordre de grandeur de / en effectuant le calcul pour l’exci 
tation des électrons d du cuivre, en choisissant 1=—5 eV ; nous obte: 
nons / + 200 Angstrôms. Le temps de relaxation s est par suite égal ot 
inférieur à 2.105 s. Nous concluons de ces résultats que l'écran envi 


{ 


4 

(*) La méthode de calcul employée pour l'estimation de ces durées m'a ét 
indiquée par M. Friedel. ; 4 
“ | 
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- sagé ci-dessus n’aura généralement pas le temps de se former complète- 
… ment pendant la durée d’une transition individuelle. IL existerait donc 
une certaine probabilité pour que l'excitation d’une transition individuelle 
soit accompagnée de l’émission d’un « plasmon » ; l'énergie totale AV 
- perdue par l’électron primaire serait alors la somme dé l'énergie de la 
transition E, — E, et de l'énergie Av, du plasmon émis. 


\ CG. Rappel du mécanisme de l’absorption des rayons X dans les solides. 
— Afin de pouvoir étudier par la suite les correspondances éventuelles 
<ntre les pertes d'énergie des électrons et les spectres de rayons X, nous 
“rappellerons d'abord que l'absorption des rayons X est due à des tran- 
- sitions électroniques individuelles entre un niveau atomique profond et 
-les états d’excitation normalement inoccupés. Une discontinuité 


“ énergies aux transitions vers des états d’excitation supérieure ; les fluc- 
“tuations du coefficient d'absorption traduisent donc la répartition en 
fonction de l'énergie de la densité n(E) de ces états d’excitation. Nous 
 appellerons dans la suite AE la distance mesurée sur les spectres de 


Certaines de ces structures d'absorption pourraient toutefois provenir 


tives, de nature plus complexe que la simple excitation de transitions 


suite de la création d’une lacune en niveau profond, d’une perturbation 
locale de l'équilibre des charges qui provoque la formation d’un écran 
compensateur. Ce processus de restauration de l'équilibre des charges 
pourrait conduire, sous certaines conditions, à l'excitation des oscillations 


gie du photon absorbé par ce mécanisme seraitalors Av —E, — Es + Awr, 
-où E, — E, représente l'énergie de la transition et Av, celle du plas- 
» mon émis; la transition la plus probable s’effectue vers le niveau dé 


es discontinuités principales (*). Dans cette interprétation les pertes 
d'énergie des électrons de valeur ÎE + AE proviendraient de l’excita- 


tinuité. R. A. Ferrell indique la possibilité d’un tel mécanisme et étudie 


{) Cette hypothèse m'a d’abord été suggérée par M. J. Friedel. 


» d'absorption correspond en général aux transitions qui s’effectuent vers 
… la limite de Fermi et les structures qui la suivent du côté des grandes 


rayons X entre les maxima d'absorption et la discontinuité principale. 
dans les métaux d’un mécanisme lié à l'existence des oscillations collec- 


individuelles. Une transition absorbante X s'accompagne en effet, par 


“collectives des électrons environnants, lorsque l’écran n’a pas le temps 
- dese former complètement au cours de la transition absorbante. L’éner- 


Fermi et ce phénomène se traduirait alors expérimentalement par la 
localisation de certains maxima d'absorption à une distance AE = A0, : : 


iof d’une transition individuelle vers le niveau de Fermi accompagnée 
de l'émission simultanée d’un plasmon. Les pertes d'énergie provo- 
juées par la seule émission d’un plasmon correspondraient alors à la 
osition de ces maxima d'absorption, repérée par rapport à la discon- 


u È se TR 2 ) 
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sun influence sur les spectres d'émission X et sur l’annihilation des 
positons dans les métaux (16). 4 
‘ L'éventualité de ce processus dépend du rapport entre le temps Ta 
nécessaire à la formation de l’écran et la durée t d’une transition 
rayonnante X ; l'ordre de grandeur du nombre x de transitions hy 


par seconde est de en (voir W. Heitler, The Quantum Theory of 


. , I . , 
Radiation). Nous donnons ci-dessous les durées { —; des principales 


k 


transitions que nous considérerons par la suite : 


Absorption K (Cu et Ni), ou absorption Lrrr (Au et Pt) væ 2.101 
et {x 1071?5s.; ‘ 

Absorption Li (Ag et Pd) 6.107 et ém4.10-1?s.; 

Absorption M (Ge) et K (Be) væ2.10!$et #10 "°s. 


Toutes ces durées de transitions sont longues par rapport à T. (environ 
10— s. et l'absorption K de l'uranium demanderait elle-même, 
10-13 s. environ ; l'émission d’un plasmon durant ces transitions 
n'apparaît donc guère probable et ne peut rendre compte d’une éven- 
tuelle correspondance entre les pertes d'énergie des électrons et les. 
écarts AE observés entre une discontinuité et les structures qui la 
suivent. 


D. Correspondances possibles entre les pertes d'énergie des électrons 
et les spectres X des solides. — Nous allons comparer dans ce para- 


graphe les transitions du type précédent excitées par choc corpusculaire 
et les transitions provoquées par l'absorption d’un photon de grande 
énergie, dans le domaine des rayons X. Nous déduirons de cette étude 
quelques règles pratiques que nous utiliserons ensuite pour la recher- 


- che de l’origine des pertes d'énergie électroniques. 
5 5 


. Remarquons d’abord que, dans les deux types de transition, les états 
Jinaux disponibles pour le photoélectron et l’électron secondaire heurté. 
sont identiques et sont constitués dans les deux cas par les états norma= 


lement inoccupés qui s'étendent au-delà du niveau de Fermi. Les 


maxima d’absorption qui suivent une discontinuité doivent donc, aux 
règles de sélection près, correspondre aux maxima de la distribu- 
tion n(E) de la densité des états d’excitation, puisque le nombre de 
transitions est par ailleurs proportionnel à n(E). 


Les états initiaux sont par contre très différents dans les deux cas : 
l'état initial E, du photoélectron n'est plus contenu dans une bande 


- large et externe voisine de la bande de conductibilité et plus ou moins 


confondue avec elle : E, est au contraire un niveau atomique profond 
et étroit, de moment orbital bien déterminé. Les transitions du photo- 
électron seront donc soumises à des règles de sélection et ne pourront 
s'effectuer que vers des états d'excitation déterminés : suivant la nature 
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particularités de la distribution réelle n(E) apparaîtront plus ou moins 
” nettement dans les structures d'absorption, selon par exemple qu’elles 
… proviennent d'états s ou p. 

- Les probabilités de transition ne varient pas non plus de la même 
manière en fonction de l'énergie E, — F, absorbée dans la transition : 


‘ fn û 2m V? 


Ex = E 108 5, — jp, Pour les chocs 
. corpusculaires, elles varient comme (E, — E,)° dans le cas de l’absorp- 
… tion d'un rayonnement. Par ailleurs les énergies mises en jeu sont très 
- différentes dans les deux cas : E; — E, est de l'ordre de 10% à 101 eV 
- pour les transitions X le plus souvent considérées, et seulement de 
quelques dizaines d'eV pour les transitions induites par choc corpuscu- 
- laire étudiées ici. Les transitions du photoélectron vont par suite s’effec- 
tuer dans la plupart des cas avec une probabilité pratiquement 
“ constante sur un intervalle de plusieurs dizaines d’eV, alors que les 
“6 transitions dipolaires de l'électron heurté ont une probabilité au moins 
-inversement proportionnelle à l'énergie absorbée ; on peut admettre en 


De niveau initial et la discontinuité d'absorption que l’on considère, les 


alors qu’elles sont proportionnelles à 


: + he 
> effet, pour les transitions que nous considérons, que les « forces des 
… oscillateurs » ns. ne varient pas beaucoup avec l'énergie E, — E, de la 


: transition. Pour le cuivre par exemple la perte d’énergie de 7,3 eV serait 
À environ quatre fois plus probable que la perte d'énergie de 28,4 eV, en 


ES 


supposant que celle-ci provienne d’une transition électronique directe. 
… La contribution des termes quadripolaires est ici négligeable. 


K En résumé, l'identité des états finaux disponibles pour les deux types 
z, de transitions individuelles nous paraît devoir entraîner l'existence de 


ET 


certaines analogies entré la distribution des pertes d'énergie provenant 
de chocs corpusculaires et les fluctuations du coefficient d'absorption 
… qui, dans les spectres X, suivent une discontinuité du côté des grandes 


il 


à. 


2 


énergies ; toutefois les probabilités de transition sont sensiblement diffé- 
rentes dans les deux cas et ne permettent pas d'attendre une correspon- 


‘dance rigoureuse entre les deux distributions. Rappelons que les pertes 


s 


Le ss hd 


D 2 


… buables à la seule excitation de transitions électroniques individuelles, 
par suite de leurs faibles probabilités relatives. 


_ Indiquons enfin que la position des maxima d'absorption, pour être 
comparée de façon significative à la valeur des pertes d'énergie électro- 
_niques, doit être repérée par rapport au sommet de la bande d'émis- 
sion X, et non par rapport à la discontinuité correspondante : car l'état 
initial le plus probable pour les électrons heurtés n’est pas le niveau 
de Fermi, mais plutôt le maximum de la densité électronique dans la 


» bande des états d. Nous ajouterons donc, à la distance AE mesuréeentre 
une discontinuité et les maxima d'absorption qui la suivent, l'écart èE 


| 


k 
| 
2 


; 


4 


| 
à 


’ 


* 


; 


A 


“4 d'énergie de plusieurs dizaines d’eV nous paraissent difficilement attri- 


défini précédemment ; les pertes d'énergie dont la valeur sera très 
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proche de E + AE seront plus vraisemblablement attribuées à lexci- 
tation de transitions individuelles. 

Ces considérations vont nous permeltre d'utiliser les données de 

la spectroscopie X des solides pour rechercher l’origine des diverses 

” pertes d'énergie subies par les électrons : celles qui ne correspondent à 

aucune structure X seront généralement interprétées comme provenant 

plus probablement de l'émission d’un plasmon, accompagné ou non 

d’une transition individuelle ; nous considérerons le cas opposé comme 

caractéristique de l'excitation d’une transition individuelle. L'inters 

prétation de certaines pertes d'énergie sera parfois douteuse et l’on ne 

pourra pas toujours distinguer entre l’excitation d’une simple tran- 

-_ sition individuelle et l'émission d’un plasmon accompagnée d'une 

! transition vers le niveau de Fermi. 


Î 


CHAPITRE III 


4 Interprétation des pertes d'énergie observées. 


EN Plusieurs méthodes ont déjà été proposées pour distinguer les pertes 
: Us d’origine « collective » de celles qui seraient d’origine « individuelle » . 
* ces méthodes sont fondées sur certaines propriétés intrinsèques des 
oscillations collectives. H. Watanabe (66) utilise par exemple le critèré 
; de la courbure des raies, courbure qui proviendrait de la variation de 
* la perte d'énergie en fonction de l’angle de diffusion et traduirait done 
la loi de dispersion w(K) des oscillations collectives ; les raies prove= 
nant d’un autre mécanisme devraient alors demeurer rectilignes. Nous 
su ne pouvions pas employer ce critère, car la lentille analysatrice de 


notre appareil provoquait déjà par elle-même une certaine courbure des 
raies spectrales, d’ailleurs variable suivant la valeur des paramètres de 
réglage. D. Gabor (20) a prévu par le calcul l’existence de deux autres 
« tests », qui portent sur des comparaisons de l'intensité des raies ; 
nous ne pouvions les effectuer de manière sûre avec notre appareil, en 
particulier parce que nous ne connaissions pas exactement la courbe de 
réponse de nos plaques photographiques. d 
. Nous n'avons pu étudier dans ce travail que la valeur des pertes 
d'énergie et nous devons, pour essayer de découvrir la nature des inter 
actions qui en sont à l’origine, utiliser largement les résultats d’une 
autre technique expérimentale, ici la spectroscopie des rayons X. Nous 
1 ‘allons donc au cours de ce chapitre comparer systématiquement la 
. valeur des pertes d'énergie que nous avons observéeset la position des 
structures d'absorption visibles dans les spectres X. ‘4 
Nous constaterons que, pour les métaux nobles et de transition, la 
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valeur observée des pertes d'énergie « collectives » est sensiblement 
supérieure à la valeur calculée et nous examinerons alors quelle peut 
être la signification physique de cet écart. 


x À. Recherche de l'origine des diverses pertes d’énergie par comparaïi- 
“son, élément par élément, avec les données de la spectroscopie des 
rayons X. — Nous utiliserons dans la plupart des cas les spectres L, 
“qui sont souvent les seuls disponibles ; ils permettent d'obtenir une 
» bonne résolution en énergie et facilitent ainsi l'étude de la forme et de 
la largeur de la bande d'émission. Nous ferons parfois aussi usage des 
spectres d'absorption K, qui montrent généralement plus de structures 


A 


-une résolution suffisante chez les éléments légers. 

- A titre d'exemple nous allons maintenant confronter en détail, pour 
le cuivre, l'analyse des spectres X et la description des spectres carac- 
- téristiques. 


“4 a: , J 
” _ Cuivre. — Beeman et Friedman ont observé dans le spectre K (3) 


deux maxima d'absorption importants qu’ils appellent À et B et qu'ils 
4 situent respectivement à 14,7 et 24,1 eV de la discontinuité K ; ces 


. d'émission Ka ; et la discontinuité K) une valeur de 3,4 eV. Plus 


24 


” d'émission L, et la limite d'absorption Lx et Y. Cauchois et 
- I. Manescu (11) donnent AE — 14,9 et 25,7 eV pour le spectre d'absorp- 

tion K ; ces valeurs sont en bon accord avec les résultats de Beeman et 
4 Friedman mentionnés précédemment ; elles correspondent assez bien aux 
- prévisions théoriques de H. Krutter (33). Nous prendrons la moyenne 
de ces résultats en choisissant AE — 14,8 eV (pour le maximum A) et 
AE —24,9 eV (pour B); pour les électrons les pertes d'énergie œrrespon- 
“dantes devront donc se manifester aux environs de 14,8 + 3,4 —18,2eV 
et de 24,9 + 3,4 — 28,3 eV. Nous supposerons donc que les raies obser- 
 vées à AV — 18,7 et AV — 28,4 eV proviennent de l'excitation de tran- 
» sitions individuelles vers chacun des maxima A et B de la densité des 


il n’est toutefois pas impossible d’attribuer la perte d'énergie de 28,4 eV 
à l'excitation simultanée d’un plasmon de 24 eV environ (voir ci-des- 
sous) et d’une transition vers le niveau de Fermi ou vers les états immé- 
À diatement supérieurs ; la position AE du maximum d'absorption B cor- 
* respondrait en effet. assez bien à la valeur du plasmon. C’est alors la 
perte d'énergie de 23,7 eV, qui ne correspond à aucune combinai- 
son ÔË + AE, qui traduirait selon nous l’émission directe d un plasmon. 
La perte d'énergie de 7,3 eV provient très probablement d une transition 
” excitée par choc individuel et concorde bien avec le maximum d absorp- 
tion observé par Y. Cauchois (8) à 8 eV (5 + 3) du maximum d’émis- 


à moyenne et grande distance de la discontinuité, tout en présentant 


mêmes auteurs indiquent pour ÔE (distance mesurée entre la raie 


- récemment Y. Cauchois (8) mesure un écart SE —3 eV entre la raie 


états inoccupés, principalement à partir des niveaux de la bande 3d; 


| Cuivre, 


: JP Nickel. 


Argent. 


Paladin. 


Platine. 


Germanium 


Béryllium : 


aie d'émission et la discontinuité 


nuité et les maxima d'absorption. 
énergie des électrons. 


] b . il 
- Interprétation | 
dE AE SE + AE AV proposée (l 
| 
I [l 
= 8 13 1; ou 21. 
es 118 18,2 18,7 1. 
2357 IP: 
24,9 28,3 28,4) I, ou 15 + P. | 
| 41 I, + P. | 
47 50,4 49 2P. | 
2 175 19,5 20,6 1. 
26, 28,6 26,5  |P. {| 
32,6 I ou 1, + P. | 
42 1; ou 21.. 1h 
st 53 52 2P, | 
5 | 6,6 ‘| (5d —6s © 5 eV). 
10 15 ERRESE 1° * |k 
| 20,4 P: | 
20 ! 25 | 23,8 I, ou T4 + P: | 
31 36 35 Is ou T$ +P, || 
| 44 2B JL 
4 | m5. [Roule | 
18 22 22,1 L ou P ou I, + P. | 
2 27 26 I, ou T5 + P. | 
33 37 36 Li. l° 
43 2P: || 
0,9 21,5 22,4 DRE I ou P | 
36° 37 345 | (?). | 
5T 52 56 I (?) | 
NO 17,5 17,5 18,5 L. | 
2359 pe || 
30 30 30 Le. *h 
37 21.. | 
47 DE | 
‘t 
3:4 16 19,4 18 I, ou P || 
5e 33» 34 I, ou 2P, | 
44 | 
56 SPA j 
2,7 (l 
19 Re ji 
25,9 . 25,6 28 \ Es. ’ | 
35:8 38,5 381 2P ou I.. 1 
NOTATIONS | 


Î[— TL désigne une transition électronique de la bande d vers le niveau de Fermi. || 

— 14, L, ls, etc: désignent les transitions vers 1 

* sité des états d’excitation. 

— P désigne ici l'émission d’un plasmon. 

— ÔE est l'écart entre le maximum d’une r 
d'absorption correspondante. 

_ — AE est la distance entre cette disconti 
— AV désigne les pertes d’ 
Toutes les valeurs numériques sont exprimées en eV. 


es différents maxima de la den- || 


{| 


1 


Î 


(2 AE | . r 
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sion L ; le même auteur (11)signale à plus grande distance un maximum 
- d'absorption à AË — 47 eV de la discontinuité K qui correspondrait 
peut-être à la perte d'énergie AV —/9 eV que nous avons observée ; 
nous préférons néanmoins, eu égard à sa valeur élevée, attribuer cette 
….dernière perte d'énergie à l'émission de deux plasmons. Enfin la perte 
“d'énergie AV — 4r eV pourrait provenir de l'excitation de la transition 
“individuelle responsable de la perte d'énergie de 18,7 eV accompagnée 
Lou suivie de l'émission d’un plasmon. 

Afin d'éviter une énumération fastidieuse, nous indiquerons plus 
Demon dans les autres cas les correspondances observées ; celles-ci 
sont résumées, avec les interprétations proposées, dans le tab'eau B 
“où seules figurent les structures X dont la position est comparable à la 
- valeur des pertes d'énergie des électrons. 


2" Nicxez. — Les deux principaux maxima d'absorption sont observés 


L 


dans le spectre K à AË= 17,6 et 27,1 eV d’après (11) et AE— 17,3 et 
26,1 d’après (3). L'écart dE entre le sommet de la raie d'émission Kg, et 


la discontinuité de K est de 2 eV (3). Nous pensons par suite pouvoir 
attribuer la perte d'énergie de 20,6 eV à l'excitation par collision indi- 
- viduelle de transitions vers des maxima de la densité des états inoccu- 
- pés, depuis la bande 34 principalement. L'origine de la perte d'énergie 
* de 32,6 eV est très douteuse car l'accord avec la position d’une struc- 
“ture X n’est pas très bon et elle proviendrait apparemment aussi bien 
de l'excitation simultanée d’un plasmon et d’une transilion vers les 
Premiers états qui suivent le niveau de Fermi : la localisation d’un 


> processus ; le mécanisme qui comporte l’émission d’un plasmon nous 


“semble cependant plus probable eu égard à la valeur relativement éle- 


2 
» de 20,6 eV expliquerait la perte d'énergie de 42 eV, mais la probabilité 
\d'excitation de transitions individuelles nous semble trop faible pour 
permettre d'observer de tels processus multiples sur des parcours de 


vée de cette perte d'énergie. L’excitation successive de deux transiüons 


4 . 

_ perte d'énergie AV —52 eV; cette valeur correspondrait plutôt selon 
ÿ J , D 4 , . . 
“nous à l'émission consécutive de deux plasmons, puisque l’excitation 
de transitions individuelles de grande énergie semble assez peu proba- 


. Or. — L'écart E entre la raie d'émission Le, et la discontinuité Lin 


/ st dé 5 eV (9); les maxima d'absorption qui suivent sont localisés à 
AE — ro et 20 eV (38). CG: Mande (*) observe encore un maximum plus 


» 
71 
2 


(5) Résultats obligeamment communiqués par l’auteur avant publication. 


Annales de Physique, 1958. 62 ; 


maximum d'absorption B à AE— 26,6 eV, valeur qui correspond à la. 
perte d'énergie AV — 26,5 eV que nous attribuons à l’émission d’un. 
plasmon, ne permet pas de distinguer expérimentalement ces deux. 


uelques centaines d’Angstrôms seulement. Il existe encore une bonne 
oncordance entre un maximum d'absorption situé à AE — 51 eV et la. 
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2 lointain à AE— 31 eV. La perte d'énergie éventuelle de 15,5 eV tradui= 
rait donc l'excitation d’une transition depuis la bande 54, alors que 
celle de 20,4 eV correspondrait plutôt à l'émission du plasmon ; là 
encore la position d’une structure d'absorption (AE — 20 eV, valeur 
voisine de l’énergie supposée du plasmon) ne permet pas de déterminer 
| avec certitude l'origine de la perte d'énergie AV — 23,8 eV ; celle-ci 
pourrait donc provenir soit d’une transition directe vers un maximum 
de la densité des états d’excitation, soit d’une transition vers le nivea 

de Fermi accompagnée de l'émission d'un plasmon ; ces deux processus 

x peuvent d'ailleurs coexister et contribuer chacun pour une part à pros 
x voquer la perte d'énergie de 23,8 eV. La perte d'énergie suivante de 
35 eV, bien que pouvant provenir d’une transition individuelle directe; 

nous semble plus probablement due, en raison de sa valeur élevée, à 
l'émission d’un plasmon accompagnée de l'excitation d'une transitiom 
de 15,5 eV. La dernière perte d'énergie observée de 44 eV nous paraît 
provenir de l'émission de deux plasmons. La perte d'énergie AV —6,6eW 
traduirait peut-être la transition 54 — 6s de 5 eV environ dont 
C. F. E. Simons (58) suppose l’existence dans les bandes d'absorption 
si en ultraviolet. 4 


ARGENT. — L'écart dE entre les raies d'émission Le, et la disconti= 

,  nuité Lin est de 4 eV (10); les maxima d'absorption suivent à AE = 9; 
an 18, 23 et 33 eV (5). La perte d'énergie principale AV — 22,1 eV corress 
+ pond assez exactement à un maximum d'absorption (18 + 4 — 22 eV)} 
, elle pourrait toutefois provenir aussi de l’émission directe d’un plass 
= mon, dont la valeur doit être proche de 20 eV, car la fréquence des 
oscillations collectives est à peu près identique pour l'or et l'argent; 
cette perte d'énergie pourrait encore traduire l’excitation simultanée 
d'un plasmon et d’une transition au niveau de Fermi (4 eV). La pre= 
mière perte d'énergie AV — 7,5 eV doit correspondre à l’excitation suc 
cessive de deux transitions vers le niveau de Fermi. D’autres pertes 
d'énergie (AV — 26 et 36 eV) sont en bon accord avec la position des 
structures X, sans qu'il soit possible d’en donner des interprétations 
= sûres; la perte d'énergie de 43 eV correspond peut-être à l’émission dé 
deux plasmons. 1 
 Pazzanium. — Parmi les structures d’absorption observées par 

. C. Mande () à la suite de la discontinuité L;r, seule la perte d'énergie 
principale AV — 23,1 eV correspond à un maximum ; l'écart entre Lin 
_. et le maximum d'émission La, est de 0,9 eV. La perte d'énergie 
principale traduirait donc probablement l'excitation d’une transition 

_ ”. individuelle; l'on ne peut évidemment pas exclure l'émission d’un 
‘4 


+ 


RER {5} Valeurs obtenues par estimation graphique sur la courbe publiée 
#52! dans (48). 4 


FR 


ue 
ne 


ee 
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. plasmon. C. Mande (39) observe deux maxima à la suite de la discon- 


… tinuité K qui pourraient correspondre aux pertes d'énergie AV — 34,5 
» et 56 eV. 


… PLarTine. — La discontinuité d'absorption Lu; semble coïncider aux 
L expérimentales près avec la raie d'émission Le, (12). Les 


maxima d'absorption qui suivent sont localisés à AE— 17 et 29 eV 
» d'après (3), à AE— 18 et 31 d’après (13). Les pertes d'énergie AV — 18,5 
met AV — 23,9 eV concordent très bien avec la position de ces structures 


et traduisent donc probablement l'excitation de transitions individuelles 
“directes vers les états -inoccupés ; la perte d'énergie AV — 23,9 eV pro- 


rait à l’excitation de deux plasmons. 


> GERMAnIUM. — La position des maxima d'absorption observés dans 
les spectres K ne correspond pas à la valeur des pertes d'énergie des 


- est séparée de la raie d'émission correspondante par un écart 
MÔE—3,4 eV et suivie de maxima localisés à AE — 16 et 30 eV environ; 


position de ces structures. Ces pertes d’énergie pourraient néanmoins 

provenir de l'excitation des oscillations collectives, car, d’une part, 
1 18 eV n'est pas éloigné de la valeur du plasmon (15,5 eV), calculée en 
comptant quatre électrons libres par atome, et d’autre part, elles sont 
approximativement multiples les unes des autres ; la perte d'énergie de 
56 eV correspondrait alors à l’émission de trois plasmons. 


Béryzzium. — La discontinuité d'absorption K se situe à àE — 2,7 eV 
» du sommet de la bande d'émission correspondante (47) ; elle est suivie 
par des maxima localisés à AE — 25,9 et 35,8 eV (30). La perte d’éner- 
- gie principale AV — 19 eV ne concorde pas avec la position d'une struc- 
ture X ; elle est par contre en excellent accord avec la théorie des oscil- 


autres pertes d'énergie AV — 29 et 38,1 eV correspondent à des structu- 
… res d'absorption, mais nous pensons cependant que la dernière perte 
- d'énergie provient de l'émission de deux plasmons, car sa valeur est 
exactement le double de 19 eV. 


les pertes d'énergie que nous observons et la position des maxima 
d'absorption qui suivent une discontinuité principale; dans plusieurs 
cas ces pertes d'énergie pourraient cependant ne pas provenir exclusi- 
ement de la seule excitation d’une transition électronique vers les 
états inoccupés et les concordances. observées s'interpréteraient bien 


1 


“viendrait alors de l’émission d’un plasmon et celle de 47 eV correspon- 


“électrons (29). Par contre, d’après (60), la discontinuité d'absorption M3. 


les pertes d'énergie de 18 et 34 eV sont donc en bon accord avec la’ 


lations collectives, et nous l’attribuons à l’émission d'un plasmon. Les 


… En résumé, nous constatons une correspondance fréquente entre 


aussi par le phénomène de l’émission simultanée d’un plasmon. Certai-. 
M nes pertes d'énergie ne correspondent pourtant à aucune structure 
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d'absorption X et paraissent attribuables à l'excitation des oscillations 
collectives ; le cas le plus net à cet égard est celui du béryllium. Dans 
ce cas l'émission directe d’un plasmon ne pourrait pas aisément se disz 
tinguer d’une émission accompagnée de l'excitation d'une transition 
électronique. 4 


B. Interprétation de la fréquence des oscillations collectives pour les 
métaux nobles et les métaux de transition. — Nous allons d’abord cals 
culer le nombre moyen % d'électrons « libres » par atome qui, d’après 
la relation fondamentale (1), correspond aux valeurs expérimentales 
des pertes d'énergie que nous attribuons aux oscillations collectives. 

Calcul! de À : 


W= fo} aie 4 
LL 
Wim; #40 .Vn (eV). 
Par ailleurs, pour le système cubique à faces centrées, 


_EV w 
mnt (3,72,° 


robe 
où n, est le nombre d'électrons par centimètre cube ; par suite : 


MW2107 2 l'em)lss AN? 107 m2 [at 


ES 
“' a) 


È 


Fe SN EURE 55,35 | | 4 
L'application de-cette formule conduit aux résultats indiqués dans les 
tableaux ci-après : ñ 
“ | 
"+ Métaux nobles. e 
Cu Ag Au À 

| ï 


NV EN Ta SEAL 22,7 DD 20,4 


qy 


\ 24 Ni Pd Pt 


23;9 


Le 
+ 
al 
Z 
LM 
C\ 
5 
out 
D 
c 
: 
1 
ét cat: réf ee dm et NES oi de ne à nl à : due deé An de 
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(Ces résultats montrent que %, très élevé, et déjà supérieur à la 
“valence habituelle des métaux de transition, ne correspond plus du 
“iout à la valence chimique des métaux nobles. 

… Le cas de l'argent n’est pas significatif, car la perte d'énergie de 
22,1 eV ne provient probablement pas exclusivement de l'émission d’un 
plasmon. 

Il paraît donc certain, tant pour les métaux de transition que pour 
s métaux nobles, que les électrons de la bande d exercent une 
nfluence fondamentale sur la fréquence des oscillations collectives. 
“interprétation la plus immédiate est de supposer que ces électrons d 
agissent de manière directe et que, en partie ou en totalité, ils peuvent 
participer aux mouvements d'ensemble du plasma, tout comme les 
électrons s (ou p). 


re électronique de ces métaux permet de justifier une telle hypothèse 
t de rendre compte du mécanisme de la participation éventuelle des 
électrons d aux oscillations collectives. 


2 L 
— Métaux nobles. — Les électrons de la bande d, complètement rem- 
plie dans ces métaux,,ne peuvent pas venir occuper des états d'énergie 
supérieure très voisine et ne peuvent participer aux oscillations collec- 


tique w- de ces seuls électrons s est comparable ici à la fréquence w, de 
“certaines transitions interbandes : Aw, est en effet de l’ordre de 10 eV, 


A 


nt dans la relation de dispersion (3), relation qui prévoit alors une 
augmentation sensible de la fréquence effective. On pourrait encore 


partie des électrons d occupe des états d’excitation à Ja suite des transi- 
“ions virtuelles responsables de la polarisation ; les électrons ainsi 
ités pourraient alors osciller en phase avec les électrons s. 


Métaux de transition. — L'énergie de liaison des électrons s est ici 
très peu différente de celle des électrons d et l’on peut vraisembable- 
ment considérer comme « libres » l’ensemble des électrons appartenant 
à des couches incomplètes, tout au moins vis-à-vis des oscillations collec- 
ves de grande fréquence, Les bandes s et se recouvrent en effet chez 
s métaux et constituent comme une seule bande de valence. L'inter- 
prétation la plus simple est donc de considérer que les électrons d'par- 
' ipent, en totalité ou en partie, aux oscillations collectives ; 1l faut 
Alors tenir compte de la masse effective mn des électrons d qui viennent 


int avec nos résultats expérimentaux en supposaut que tous les élec- 
ons d participent aux oscillations collectives, mais avec une masse 


£ 2 Tee * 
ective, pour la fréquence wp, M; —2mn,. 


- Nous allons donc examiner maintenant dans quelle mesure la struc- 


tives à la manière des électrons s. Toutefois la fréquence caractéris- 


lors que par exemple la transition 54 — 6p serait de g eV environ 
pour l'or (58). Il faudra donc tenir compte de tous les termes qui figu- 


“interpréter ce décalage de la fréquence caractéristique en disant qu'une 


uper les états d’excitation ; nous obtenons ainsi un accord satisfai-. 


—_— 


« 


pm thé Qu: 
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Il est par ailleurs probablement équivalent de conserver la relà 
tion fondamentale de type (1), avec des masses effectives »#* et de 
densités n convenables, ou d'introduire une relation de dispersid 
complète sous sa forme (3). 


CONCLUSIONS 


I. Résumé des principaux résultats. L'ensemble de nos résultat 
expérimentaux paraît confirmer qu’au moins deux interactions élémen 
taires de nature différente sont à l’origine des pertes d'énergie subie 
par les électrons. Il y aurait d'une part des collisions individuelle 
dans lesquelles l'énergie perdue par l’électron primaire est commun 
quée en totalité à un seul électron secondaire ; il existerait d'autre pa 


un mode collectif d'excitation — les oscillations du plasma — dan 


lequel l'énergie perdue par l'électron incident est au contraire réparti 
simultanément sur un grand nombre d'électrons qui effectuent de 
mouvements d'ensemble organisé, Nous avons indiqué enfin la possib: 
lité d’un mécanisme de ralentissement de nature plus complexe, dan 
lequel une collision individuelle provoquerait à la fois l'excitation d’un 
transition de l’électron heurté et l'émission d’un plasmon. Les perte 
d’énergie de valeurs plus élevées proviennent probablement de la répé 
tition ou de la combinaison de plusieurs de ces processus élémentaires 

Ces conclusions proviennent principalement d’une étude détaillée de 
corrélations entre les spectres de rayons X et la distribution des perte 
d'énergie des électrons, étude qui nous a permis de proposer une inté 
prétation de la plupart des pertes d'énergie observées. Cette identifics 
tion de l'origine des diverses pertes d'énergie repose sur les poini 
suivants : 


— la concordance entre la position d’un maximum d'absorption X 
repérée par rapport au sommet de la bande d'émission, et la valet 
d’une perte d'énergie nous paraît indiquer le caractère individuel à 
l'interaction élémentaire qui en est à l’origine ; un tel choc corpuset 
laire pourrait cependant provoquer parfois, en plus de l'excitation 4 
l’électron heurté, l'émission d’un plasmon ; 1 

— l'absence de concordance entre la valeur de certaines pertk 
d'énergie et la position des structures d'absorption dans les Re 
rayons X nous paraît au contraire caractériser plus probablement ur 
interaction de nature collective ; l'émission du plasmon pourrait cepeil 
dant ne pas toujours provenir d’une action directe de l’électron pr 
maire ; elle serait parfois excitée par la lacune formée à la suite d’ 


choc individuel et s’accompagnerait alors de la transition de l’électre 
heurté. 250 
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= Pour les métaux nobles et les métaux de transition les pertes d'énergie 
que nous attribuons ainsi aux oscillations collectives ont des valeurs 
Supérieures aux valeurs calculées à partir de la valence habituelle de 
> éléments. Sans exclure une participation effective des électrons d 
aux oscillations collectives, il est peut-être préférable de renoncer à 
“donner une image aussi concrète et nous rappellerons simplement que 
dexistence de transitions interbandes dont l'énergie est voisine de celle 


Cu 


ispersion (3) ; sous sa forme générale cette relation prévoit alors en: 
6 | w 
Ç : re ER le b 
eltet une augmentation de la fréquence caractéristique — . 
… II. Suggestions pour de nouvelles études. — Nous avons montré qu'il 
émble exister une corrélation entre la valeur de certaines pertes d’éner- 


ontinue du potentiel analyseur ou accélérateur, l’ensemble du spectre 
bexplorer devant une fente fixe. | RAD 
D'une manière plus générale, il deviendrait alors possible d'aborder 
tude des sections efficaces des interactions qui sont à l’origine des 
verses pertes d'énergie et des facteurs qui déterminent l'intensité des 
ies spectrales correspondantes. | 
1 serait enfin souhaitable d'améliorer si possible la résolution en 
ergie du spectrographe, ce qui permettrait d'effectuer une analyse 
s sûre des raies complexes, tout en augmentant la précision atteinte 


ssi de modifier certaines propriétés optiques de la lentille analysa- 
Pice. 

» C'est seulement après avoir obtenu un accroissement sensible de la 
écision des mesures qu’il deviendra possible d entreprendre l'étude 
tématique des facteurs qui, en deuxième approximation, influent 
entuellement sur les valeurs mêmes des pertes d’énergie. De 
Il est nécessaire pour de telles études d'effectuer un contrôle précis 
l’état et de la structure des échantillons ; les techniques de diffraction 
de microscopie électroniques devraient ainsi permettre de déceler 


i imensi i istaux sur la 
afluence possible de la dimension moyenne des microcristaux su 


pectres caractéristiques des alliages est a priori intéressante et reste 
‘ ! 4 


du plasmon oblige à considérer l’ensemble des termes de la relation de È 


iminuer le plus possible la largeur géométrique de la microfente et en | 
éliorer la qualité mécanique générale ; il serait peut-être possible Ÿ 


tribution spectrale des pertes d'énergie. Par ailleurs l'étude des 


T 


_drait toutefois difficile la réalisation d’une telle expérience. 
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à faire ; elle ne pourra être fructueuse que dans la mesure où la compo 
sition et la structure des échantillons seront bien connues. - 


III. Les pertes d'énergie élémentaires des électrons et la physique dé 
l'état solide. — Les études précédentes, pour être fécondes, nous parai$ 
sent devoir être conduites en liaison étroite avec d’autres technique 
expérimentales. 

En ce qui concerne par exemple les pertes d'énergie provenant d’inter 
actions individuelles, les résultats complémentaires apportés par k 
spectroscopie des rayons X ou des rayons ultra-violets permet'en 
d'effectuer des comparaisons ; ils peuvent ainsi fournir des indication: 
valables concernant la répartition de la densité des états d'excitationx 
l'intérieur des bandes permises. À 

Pour les pertes d'énergie provenant de l'excitation des oscillation 
collectives, il deviendra peut-être également possible d'effectuer dé 
comparaisons avec d'autres méthodes expérimentales. Par exemple 
chez certains semi-conducteurs, les techniques de résonance magné 
tique semblent permettre l’observation directe des oscillations collec 
tives et la mesure de leur fréquence caractéristique, lorsque celle* 
n’est pas trop élevée (14). Toutefois le spectre caractéristique du ge 
manium traduit plutôt l'excitation de l’ensemble des électrons d 
valence — soit quatre par atome — et ne correspond pas aux oscille 
tions collectives des seules charges libres responsables de la conducti 
bilité, comme dans le cas précédent (14). Par ailleurs la théorie montr 
que les propriétés optiques des métaux devraient permettre de déduit 
la valeur de la fréquence caractéristique w- ; certains auteurs (18) (25 
et (28) ont en effet montré que la relation de dispersion (3) est équive 
lente à la condition e{w) — 0, où & est la partie réelle de la constant 


diélectrique complexe du métal. Par suite w, apparaît comme une fi 


quence limite au-dessous de laquelle il ne peut y avoir propagatio 
d'ondes électromagnétiques à l’intérieur du métal ; celui-ci devient con 
plètement réfléchissant pour les fréquences w << w?. Une autre méthod 
permettrait peut-être encore de mesurer la fréquence des oscillatior 
collectives ; cette méthode consisterait à déceler directement le rayonni 
ment éventuel provenant de la disparition du mode collectif d’excit: 
tion. Un tel rayonnement se placerait dans l’ultra-violet lointain 
nécessiterait pour son étude l'emploi d'un spectrographe à vide ou d'u 
spectromètre à scintillation. La faible intensité de ce rayonnement r@l 
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INTROD UCTION 


Me 4 lin 


Les premières expériences sur la propagation des ondes électro: 
magnétiques avaient permis de constater que l’onde émise parf oscillateut 
de Hertz est polarisée rectilignement. Cet état de polarisation est même 
hàbituel dans le domaine hertzien, alors que le rayonnement lumineux 
est le plus souvent incohérent. La plupart des expériences de |” optique 
ont pu, par la suite, être reproduites en ondes hertziennes : réflexion, 
réfraction, diffraction, interférences et même pouvoir rotatoire. ; 

M. le Professeur Servant, que d'importants travaux en polarimétrie 
visible et ultra-violette avaient particulièrement préparé à étendre le 
domaine de ses recherches aux hyperfréquences, avait bien voulu 
m'associer à ses premières études analogiques de polarimétrie ultræ 
hertzienne dans la bande des 5oo MHz. Nos premières expériences on 
permis d'observer, à partir de modèles métalliques, un phénomène de 
dispersion rotatoire anormale, qu’en hommage à M. Cotton, nous avons 
appelé effet Cotton hertzien. L 

M. Servant m'a proposé de poursuivre |’ stode de ce phénomène en la 
développant dans une région spectrale de fréquence plus élevée. Il me 
suggéré également d'associer à cette étude d'anomalies rotatoires 
« naturelles », celle des anomalies de rotation magnétique des ferrit 
qui réalisent en un sens l’añalogue hertzien de l'effet Cotton optique de 
rotation magnétique. | 

J'ai done été conduit à réaliser, pour la bande des 2 000 MHz, 4 
polarimètre hertzien permettant d’expérimenter à fréquence variable 
Je décrirai cet appareil dans la première partie de ce travail. Je mon: 
trerai que la plupart de ses éléments sont ceux que l’on rencontre en 
spectropolarimétrie optique (monochromateur, polariseur, tube polari 
métrique, analyseur, quart d’onde pour l'étude des vibrations ellip: 
tiques). D'autres éléments par contre relèvent de la technique des 
hyperfréquences. En effet, les exigences expérimentales rencontrées 


polarimétrie hertzienne ne sont pas toujours identiques à celles 3 
pl 


l'on trouve en optique. La longueur d'onde du rayonnement n’est 
extrêmement petite devant les dimensions des appareils d'observation 
On ne peut donc négliger la réaction du système étudié sur la source 
l’on est amené à prendre de grandes précautions pour éviter cette réa 
tion, en prévoyant des éléments de découplage (atténuateur) et d 
dispositifs anti-reflets (terminaison adaptée). 

Pour compléter les études de rotations naturelles et magnétique 
effectuées avec ce polarimètre, j'ai été amené à utiliser des techni u 
différentes dans d’autres domaines spectraux à l’occasion d’ expérien 
que je décrirai également. 

Ces recherches ont été effectuées au laboratoire d'Optique 
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hertzienne de M. le Professeur Servant. Non seulement M. Servant les 
a suggérées, mais il a souvent tenu à y participer effectivement, Il n’a à 
“cessé de m'aider par ses conseils et ses encouragements et je tiens à lui ‘1480 
exprimer ma très vive et très respectueuse reconnaissance. 


PREMIÈRE PARTIE 


TECHNIQUES POLARIMÉTRIQUES ULTRAHERTZIENNES 4 
UTILISÉES "108 


CHAPITRE PREMIER 


à s Générateur ultrahertzien à large bande 
4 , (gamme des 2000 MHz). 


‘ 
\ 


… Intérêt du générateur à fréquence variable. — Les phénomènes 
rotatoires que j'ai étudiés dans le domaine ultrahertzien sont toujours 
Sous la dépendance de la constitution géométrique, des dimensionset _- 
même de la position dans le polarimètre des résonateurs utilisés. 
Il est donc possible de suivre l’évolution des effets lorsque les carac- 
res constitutifs du système sont progressivement modifiés. Cette étude 
conduit à observer la dispersion par la forme ou la structure des élé- 
ents ; c’est une espèce de dispersion morphologique. 
; D'un autre côté, on peut ne pas modifier le système actif et le sou- 
mettre à l’action d’une onde de fréquence progressivement variable. Les 
“résonances électromagnétiques apparaissent alors dans le cadre même 
1 les phénomènes dus aux bandes d’absorption se manifestent en 
ptique ; ce point de vue est donc essentiellement analogue à celui des 
ticiens et donne la dispersion spectrale des effets observés. 
Il n’est pas absolument identique de considérer l’une ou l’autre de ces 
spersions, car si les variations des eflets sont bien réciproques, cer- 
faines données du problème comme le couplage entre les éléments 
sonnants varient aussi bien dans l’une des représentations que dans 
Pautre et d’une façon différente. ; 
3 J'ai systématiquement effectué deux séries d'expériences : 
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a) en STE la fréquence constante, j'ai fait varier la structure du 
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. 


b) la structure du système étant invariable, j'ai balayé une band 
spectrale aussi large que possible. à 


J'avais par conséquent besoin d’un générateur à large bande suscep: 
tible de fournir à volonté une fréquence d'émission variable dans ui 
domaine déterminé. Il me fallait l'équivalent hertzien d’une sourct 
lumineuse émettant un spectre continu et du monochromateur qu 
isole dans ce spectre une bande étroite quasi monochrematique. ? 

Dans le domaine hertzien, il n'existe pas de sources fournissant er 
permanence un spectre continu. Il n’y a pas lieu de chercher à réalise 
un monochromateur hertzien. Les générateurs à fréquence variable ne 
donnent, pour une structure déterminée des organes résonnants, qu ‘une 


seule longueur d'onde et l'appareil sert donc Sbtamatltie se de 


nn crbmutur. Fr 
æ 
Description du générateur à large bande. — Il n’est guère possible 


de faire monter la fréquence des oscillateurs traditionnels au-dele 
d’une centaine de mégahertz. En utilisant des circuits à coefficient de 
qualité très élevé (circuits à constantes réparties) et des tubes dans les: 
quels le temps de transit électronique est réduit, ainsi que les capa 
cités inter-électrodes, on peut cependant réaliser des oscillateurs à très 
haute fréquence dont la conception générale se rapproche encore dé 
celle des oscillateurs classiques. 3 

Le générateur que j'ai mis au point est essentiellement constitué pa 

une lampe à disques scellés (lampe phare) et deux cavités, l’une coaxialé 

T’autre hybride (30). Les éléments des tubes à disques scellés présenteni | 
une symétrie de révolution autour du même axe, ce qui re de 
associer facilement à des cavités de même symétrie (22) (44). De plu 
les capacités inter-électrodes sont réduites et le temps de transit éléchi 
nique reste faible. “+ 

De nombreux montages utilisant des tubes à disques scellés ont éu 
déerits (26) (57). J'ai choisi le système dit à grille commune, à une se 
cavité coaxiale accordable, la seconde cavité qui reste fe étant 
partie réalisée avec des éEnents du tube lui-même. Dans ce montagi 
les circuits résonnants d’entrée et de sortie ont un point commun réun 
à la grille et la capacité nuisible est la capacité cathode-plaque, particu 
bent faible pour le tube 2C40 utilisé (0,05 pF). Le couplage entr 
_les circuits est de nature électronique et aucun système de réaction LL esi 
nécessaire. 

Dans la réalisation de cet oscillateur, j'ai cherché à perfectionner 
système déjà décrit (38) afin d'obtenir un fonctionnement aussi stab 
que possible en régime permanent et un réglage facile de la fréqueni 
émise. 


Li 


DEscriPTION DE PRINCIPE. — 10 La cavité cathodique ou cavité d’ent 
est fixe. C'est une cavité hybride formée d’un volume résonnant cyli 


' 
’ 


: 


Le 
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a 6e à Partie rentrante coaxiale (fig. x 1). Le conducteur RE est 


rieur pour la cavité anodique). DEA FRA Du Se 
au diamètre extérieur de la coquille 
cathodique du tube soit 26 mm. La 
“partie rentrante est formée par le cylin- 
dre métallique qui supporte la cathode, 
‘à lintérieur du tube. Enfin la cavité 
est limitée du côté opposé à la coquille 
“de cathode par le disque de grille et la EN ee 
“crille elle-même. 

…. La fréquence propre de cette cavité est 
donc fixe et on peut la calculer approxi- 
“mativement, dans la mesure où l’on 
néglige les variations de la capacité de 


Charge. On trouve peur la longueur Pme 

d'onde de résonance environ 14,8 cm 

soit 2 o50 MHz. CAVITÉ A 

n. CATHODIQUE l 

» 20 La cavité anodique est une cavité #3 

éoaxiale dont le conducteur central de 

mm de diamètre s’engage dans la borne ! 
plaque (située au sommet du tube) À : 


de l'extérieur par une bague filetée (pas 10 mm) entraînant un ergot 
pre de cette cavité (qui vibre en 3 À/4), et par conséquent la fréquence 


la fréquence propre de la cavité catho- 


par un index extérieur solidaire de ce 
piston. 


RÉALISATION PRATIQUE. — Le mon- 
tage qui vient d’être décrit, doit être 
complété par des dispositifs permettant 
d'assurer la polarisation de la grille 
(Fappareil fonctionné en classe C), l’ali- 
-mentation de la pare. en haute tension 


Solidaire du piston. Il est ainsi possible de changer la fréquence pro-. 


dique. Le déplacement du piston est : 
repéré par les rotations de la bague et 


& 
\ 
4 
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circuits cathodique et anodique, doit être isolée pour le courant continu 
Dans ce but, les deux cavités sont fermées par la même couronne su 
laquelle s'appuie le disque de grille par l'intermédiaire d'une rondell 
de mica, M, aussi mince que possible (quelques centièmes de millimètr 
d'épaisseur) (fig. 2). Une résistance R de 1 500 ohms entre grille @ 
cathode assure la polarisation. / 


La plaque doit être portée à une haute tension continue par rappor 
à la cathode. Pour isoler ces deux électrodes, j'ai utilisé le condensateu 
intérieur qui, dans ce tube, sépare la cathode de la coquille cathodique 
Ce condensateur au mica, €, a une capacité de 80 pF environ. C’est don 
l’ensemble des cavités et de la coquille cathodique qui se trouve & 
potentiel continu de la plaque et ce procédé permet une grande simpli 
cation de construction puisqu'il n’est pas nécessaire d'isoler du condue 
teur central, le piston mobile de la cavité coaxiale anodique. 


Enfin l'énergie haute fréquence est captée, dans la cavité anodique, a 
voisinage du piston mobile, par une boucle de couplage magnétiqu 
formée par l'extrémité d’un fil ce 

| axial. J’ai utilisé à cet effet un coaxie 

de diamètre réduit (6 mm) et d 

75 ohms d’impédance caractéristiqui 

Un transformateur  d’impédancs 
constitué par un système coaxial 

deux cavités accordables {stub) pe 

met d'adapter la sortie de l’osailla 

7 teur au feeder qui transporte l’én& 


o1e. 


COAXIAL 


D! 


SYSTÈME DE REFROIDISSEMENT, — 
Dans les oscillateurs utilisant le 
tubes 2C40, la puissance dissipée st 
la plaque atteint plusieurs watts. E 
filament, d'autre part, est chauf 
sous 6,3 volts par. un courant d 

0,75 ampère. Il y a done une quat 
tité considérable de chaleur libéré 
dans les cavités qui sont pratiqu 
ment étanches. Pour éviter une éléve 
tion excessive de température et pot 
obtenir un fonctionnement stable à 
l’oscillateur pendant un temps ass 
long, j'ai prévu un système de refroidissement énergique à double effe 

19 L’ensémble des cavités est placé dans un gros tube de même a 
(diamètre 50 mm) où une circulation d’eau assure le refroidissement di 
parois extérieures de l'appareil. «14 


1 
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z 4 eee RÉ : ; , 

7 Le conducteur central de la cavité coaxiale anodique est lui-même 
parcouru par un courant d'eau qui dissipe la chaleur dégagée sur 

l'anode (fig. 3). 

Grâce à ce double système de refroidissement, la température interne 
du système atteint rapidement sa valeur de régime et l’on n’observe plus 


la dérive de fréquence importante que produit la dilatation dans un 
appareil non refroidi. 


> Résurrats oBTrENUS. — En fonctionnement normal, le courant-plaque 
s reste voisin de 20 mA, avec une tension-plaque continue de 300 volts 
“en moyenne pour toute la plage de fréquence balayée. On peut modifier 
à volonté cette tension-plaque, l’expérience montrant que, pour chaque 
“fréquence, 1l existe une tension optimum correspondant au meilleur 
Prendement. J'ai évidemment vérifié que la fréquence émise est pratique- 
ment indépendante de la tension-plaque utilisée. 


LL’ établissement des oscillations est facilement mis en évidence en 
observant la déviation d’un milliampèremètre placée dans le circuit de 
olarisation de la grille (49). Ce courant ne dépasse guère 2 à 3 mA. 


Ë - La longueur d'onde émise peut varier d’une façon continue de 12,8 à 
27,5 cm, par simple déplacement du piston mobile de la cavité ano- 
ique. La courbe d’étalonnage, obtenue en mesurant la longueur d’onde 
au moyen d'un ondemètre coaxial, est pratiquement linéaire pour le 
“domaine spectral balayé. L'énergie haute fréquence émise passe par 
n maximum (assez large d’ailleurs) lorsque la longueur d’onde est 
“voisine de 15 em, ce qui correspond bien à la fréquence propre de la 
” cavité cathodique. Les caractéristiques de cet oscillateur pourraient 
“donc être modifiées en agissant sur les dimensions ou sur la forme de 
“cette cavité. 

= Après quelques minutes de fonctionnement, la fréquence ne varie plus 
de façon sensible (la longueur d'onde reste constante à 0,5 mm près 
Doro); ; la stabilité de TETE est donc tout à fait satisfaisante 
pour le genre d’études entreprises. Mais la courbe d'étalonnage utilisée 
D ‘est daleble. en valeur absolue, que pour un sens de variations déter- 
iné et pour un courant de chauffage donné. De petits écarts (pouvant 
tteindre 2 mm sur la longueur Money apparaissent lorsque l’on 
Cherche à obtenir directement une fréquence déterminée. Il ne s’agit 
Cependant que d'une translation verticale de la courbe d”° étalonnage, 
es différences absolues observées pour deux positions successives du 
ston restant toujours les mêmes. Il a donc été possible de multiplier 
Mes mesures dans les régions intéressantes, le repérage du déplacement 
u piston fournissant une échelle de variations exactement connues. 


Annales de Physique, 1958. 63 
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CHAPITRE II 


Choix des éléments de transmission du polarimètre. 


3 : 
Transmission en espace guidé. — Les études en espace libre se 
heurtent à de grosses difficultés : 


10 faible amplitude du signal reçu ; 
2° influence des obstacles divers rencontrés par l’onde. 


Cependant, en utilisant des aériens hélicoïdaux, nous avons pu pro: 


céder à des essais à l’air libre. On verra que les résultats obtenus ainsi 


sont identiques à ceux que l’on obtient en espace guidé. 

On peut encore imaginer un système mixte, associant par exemple 
des cornets à des guides pour obtenir des effets directifs importants (60): 
Le système Été se trouve placé à l’air libre dans l’étroit faisceau de 


J’onde électromagnétique. Mais de tels dispositifs ne sont pas facilement 


utilisables dans une large bande de fréquence. | 


Aussi ai-je continué à utiliser la méthode de propagation guidée que 
que nous avions employée à l’origine avec M. Servant et qui consiste à 
placer dans un guide d’ondè unique, le polariseur, le système « actif » et 
l’analyseur. à 

Le but essentiel de ces études étant l’observation de phénomènes 
rotatoires et ces rotations s’effectuant autour de la direction de propagas 
tion, il est logique d'employer un dispositif de transmission symétriq 
autour de cette direction ; le guide d’onde circulaire est donc le mieux 


adapté à ce genre d'expériences. Dans certains montages (25) (2 7), seul 


le système actif est placé dans un élément de guide circulaire réuni aù 
reste du dispositif par des transitions noriverabies Dans d’autres cas, 


_ au contraire, la totalité de l'appareil est formée par un guide cireur 
laire (71). C'est le dispositif que j’ai conservé. à 


Ÿ 


Propriétés d’une onde électromagnétique guidée du type TE. — 


Dans un guide d'onde circulaire, le champ électromagnétique peut 


se propager suivant des configurations (ou modes) imposées par les 
valeurs respectives du rayon du guide et de la fréquence et par le 
système d’excitation (5) (56). 5 
En polarimétrie ultrahertzienne on utilise de préférence le mode TE, 
Cest le mode dominant, celui qui correspond à la plus grande longueu 
d'onde de « coupure » et dont nous allons rappeler les propriétés esse 


Si l’on considère d'abord la symétrie de l'onde dans le plan de sectio: 


EE A Te PTE N ET MT 
! L < 1 4: 
[L 
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4 Groite (fig. 4), on constate que dans la région de l’axe, la configuration 


du champ rappelle celle d’une onde électromagnétique polarisée recti- 
isonement. : 


#” Vs # (Æ) [ 
à ; x = 11% 
UE, — EH, sin 0. 27 


. À , 27 
ee He =—7; Ho cos 6. (5 
Xe : 
“p 4 , 27r 
/uX {27r . Xe $ je ) 
| Eg = A/5% Ho cos 6.() Hg =7;, H, sin 6. ea 
En 


‘0 


| E. re Hi H; "cos 0.5,(2) 


Dans ces expressions : 


À H est limpédance d’onde du milieu vide et indéfini ; x 
; € ÿ LA 


— ), est la longueur d’onde de phase à l’intérieur du guide ; A à 
_ À, est la valeur de la longueur d’onde À pour laquelle À, devient 
É: infinie (longueur d’onde critique ou de coupure) ; M 

- TJ, est la fonction de Bessel d’ordre tr. 


» Tant que r reste très petit, les équations du champ électrique peuvent 
S'écrire : 


SL 
û 


ÉTAT De 
LAC VÉE ; sin 0 —6.sin 0 7 


Lg = AE 2 cos 8 — 6.005 0 
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ee 
cm ce qui correspond à un champ parallèle à la direction Oy (telle qui 
8 — 900) et d’amplitude constante. 

Quant au champ magnétique il est entièrement transverse po 
r = o et ses composantes sont alors : 


4 x H N 


| \ Sir e cos 0 — —.cos 0 
) ke Pipe Rare 
Hÿ= 7j; sin 0 —ä.sin 0 
\g 
+ 
F0: 
La composante axiale (H.) est d'autre part «n quadrature avec toutes 
7 les autres composantes (si r 5 0). 
{ 
A/2 Ag/2 
EE ne ES Sn NC < > 
LL .|.,e L o o/s)o L: 
e ee L2 Le] ©/o)e LL 
e ee La L2 2 |o,0 L2 
La e|ele L2 © LACIE2 L2 
e |elole | e o |ololo | e 3 
e .le.)e 2 L o|o,0o © 


“ 
ER 


Le champ magnétique au voisinaze de l’axe est dirigé suivant O: 


. . . . Es == > : 
(direction 8 = o) et son amplitude est constante. Le trièdre E, H, Oz es 
dry direct. On a donc, dans cette région du guide Déesse d’une ondt 


1 à k 
électromagnétique polarisée rectilignement suivant Oy et se propagean 


dans un milieu d’impédance d’onde : 


pe 370, 6 + (ohms). 


‘On pourrait dire aussi que tout se passe (au voisinage de laxé 
comme si une onde polarisée rectilignement se propageait en ce 


FL libre dans un milieu d'indice y inférieur à nn = = À). 


9 


% remarques précédentes. Par exemple, en traçant pour une onde plai 
0% (polarisée rectilignement et uniforme) et pour une onde guidée 
type TE,, les lignes de force magnétique et électrique dans un wplen ax 
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“@ 
“perpendiculaire à la vibration électrique (fig. 5), on fait apparaître 


… d'une façon frappante l'identité des deux types d'onde au voisinage de À 
> l'axe. à 


» Établissement d'une onde guidée du type TE,,. Si, dans un guide à 
circulaire de rayon a, se propage une onde dont la fréquence corres- 4 
pond à une longueur d'onde d’espace libre X, on peut d'avance 
“prévoir quels sont les modes pour lesquels la longueur d’onde de cou- (TOR 


-pure À, est supérieure à À (68). Tous ces modes peuvent s'établir dans c 2 
P c 


bsistent en donnant une configuration du champ électromagnétique 
Souvent complexe. Il faut donc chercher à dimensionner le guide de- 

façon à éliminer le plus possible les modes parasites. , | 5 
Or le mode TE,, est celui qui correspond à la longueur d'onde de A 
coupure la plus élevée. Il sera donc possible de choisir le rayon du guide 
pour que seul ce mode puisse s'établir et se propager. En fait, comme la 
“fréquence transmise dans le mode TE;, doit pouvoir varier, le choix du 
rayon du guide est surtout commandé par la bande de fréquence que 
don veut explorer. On peut tracer un graphique (fig. 6) donnant les 
“variations linéaires de À, en fonction du rayon a du guide, pour les. 


fréquence de fonctionnement la plus favorable et de déterminer les 
mites du spectre que l’on peut étudier. a 
Le mode, qui correspond à la longueur d’onde de coupure immédiate- 
ment inférieure à 9./7, a, est le mode TM,, pour lequel À = 2,61 a. 
Fous les autres modes ont des longueurs d’onde de coupure inférieures. 
Dans le guide de rayon a seul se propagera le mode TE,, si la longueur 
onde d'espace libre À est telle que : 2,61.4 < À < 3,41.4. 


“ 


2 
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La bande utilisable est donc relativement étroite (le rapport des fré: 
quences extrèmes est 1,3). | 

Mais ce premier mode supérieur TM,, est un mode magnétique. Il est 
possible de choisir un système d’excitation du guide qui favorise l’éta 
blissement du mode électrique et n’engendre pas de modes magnétiques: 
La gamme de fonctionnement peut alors s'étendre jusqu’à l'apparition 
du mode électrique suivant (TE,;) pour lequel À, — 2,06 .a, le rapport 
des fréquences extrêmes devenant 1,65. Toutefois les obstacles risquent 
de créer le mode magnétique lorsque la longueur d’onde est inférieure 


à 2,61.aetil faut vérifier avec soin que l'onde qui se propage correspond 
au mode TE,;, seul. 


Conclusion. — Disposant d’un générateur fournissant une fréquence 
largement variable autour de 2 000 MHz (À — 15 cm), J'avais trouvé 
à partir du graphique de la figure 6 que le guide idéal pour réaliser le 
polarimètre hertzien, devait avoir un rayon compris entre 5,5 et 6 cm. 
Il est clair, en effet, que l’on n’a pas intérêt à travailler trop près de la 
fréquence de coupure (accroissement prohibitif de la longueur d’onde 
dans le guide). Pour des raisons techniques, j'ai finalement adopté un 
guide de rayon intériear a égal à $ cm. Les longueurs à’onde de coupure 
sont alors : À 


b 


TE + 17,05 em ne, 4 
TMy : 13,08 em TM, - 8,20 sa 
TE . : 10,30 cm | 


Ce guide ne transmet que le mode dominant si la longueur d’onde en 
espace libre est comprise entre 13,05 et 17,05 cm. En fait, je n’ai guère 
utilisé de longueur d’onde supérieure à 16,5 cm. Je suis par contre 
descendu au-dessous de 13,05 em, chaque fois que la configuration dt 
l'onde reçue me permettait de penser que, seul le mode TE,, était trans: 


. mis par le guide. 


CHAPITRE III à 


Description des différents éléments du polarimètre. 


Aa 


Disposition générale. — Le polarimètre hertzien est constitut 


par des éléments analogues à ceux que l’on trouve dans un polarimèt 


« optique » (polariseur, analyseur, biréfringent quart d'onde, ete!) 
Mais il doit comporter aussi un élément de « découplage » entre tie l 
et le système actif (atténuateur), une terminaison sans réflexion. et d 
dispositifs d'adaptation destinés à éviter les pertes d’énergie Le à dé 


er É i 
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réflexions parasites. Ces dispositifs d'adaptation sont évidemment dE 
réglables pour permettre l'étude de la dispersion spectrale des phéno- | 
mènes. 

L'élément essentiel, le corps du polarimètre, est un guide d’onde 
circulaire, choisi comme je l’ai montré au chapitre IT, pour fonctionner | 
. en mode TE dans la bande des 2 000 MHz ; ce Doide est un tube de 
cuivre de ro cm de diamètre intérieur et 1,5 mm d'épaisseur. Les élé- 
ments, de so cm de longueur (sauf l’élément terminal de 1 m), com- À 
portent à leurs extrémités des flasques de bronze de 12 mm d’épaisseur 
-et sont interchangeables, 


Le polariseur. — L'énergie fournie par le générateur est amenée 
au guide par un cable coaxial (d’impédance 50 ohms), aboutissent à 
‘une fiche N. Le conducteur extérieur du coaxial est réuni au guide alors 
- que l’âme est prolongée dans le guide par une tige diamétrale de 3 mm 0 
… de diamètre constituant l’antenne. Un piston mobile placé dans le guide 
-et un « stub » d'accord diamétralement opposé au feeder permettent: “A 
» d'adapter les impédances des différents éléments de transmission et de 
” jonction. L’onde pseudo-polarisée rectilignement qui se propage dans 
” le guide, a son champ électrique parallèle à l’antenne qui joue donc le 
- rôle de polariseur. “5 


L'analyseur. — On cherche à déterminer l'orientation « p » du 3 
vecteur champ électrique par rapport à une direction de référence (celle |: 
-du champ électrique en l’absence de tout élément rotateur). 

Quand on reçoit une onde plane uniforme (en espace libre), ou une 
onde guidée TE,, au voisinage de l’axe, tout système tournant de détec- 


“tion, anisotrope, sensible à l’amplitude du champ peut être utilisé comme ES 

analyseur. En optique classique, il faut prévoir un élément intermé- ë Ke 
” diaire, transformant les variations de la direction de polarisation en 
» variation d'amplitude. C’est le rôle du nicol analyseur par exemple qui AS 


. Dans le domaine ultrahertzien, la plupart des récepteurs sont aniso- 
ropes et par conséquent l'effet d’une onde sur ces récepteurs dépend 
Ja fois de l'intensité du champ et de son orientation par rapport à la 
irection privilégiée du récepteur. Certains « wattmètres-hyperfré- 
uences » ne sont cependant sensibles qu'à l’énergie reçue. 

» On pourrait donc analyser une onde TE,, à l’aide d’une antenne 
réceptrice diamétrale absolument identique à l’antenne émettrice. 
- Cette antenne réceptrice remplacerait simultanément le nicol analyseur 
Let l'œil. Mais ce dispositif risque de perturber profondément le champ 
lectromagnétique dans les deux sens en raison d’un véritable phénomère 
réémission et j'ai préféré utiliser le système de la sonde tournante, 
fonctionnant suivant un principe un peu différent. 


ne 


rs OL 


Tee MN ee NS 6 71 


de 


« 


ME 


| pie NT AURSS 
: * ÿ x: ; 1 
#1 \ | s # 5 ; 
à | 
ES, 090 PIERRE LOUDETTE ;* 
(à : + » } 
DE + , z À ; : À. 1 
< PRINCIPE DE L'ANALYSEUR A SONDE TOURNANTE. Si une ondi 
” électro-magnétique se propage dans un guide cireulaire sulv ant le e 
'EA TE,y les équations du champ électrique sont, comme nous l'avons dé] 
(7: A é : \ 
MS Va 
v » 
‘HR 
es 
V 
x ! 
\ 
= [l \ 
A 
VE À 
LA | 
 , Sur la paroi du guide (r = a), on a : 
Ds ac * * 
Ru: 22) 
an *f27ra , S( en 3 
ASE | i( Fe + 9,(1,84) = O et Cons FES CIO 
Joe | a 


” 1e . - . . . Et 
Les équations du champ électrique sur la paroi du guide so 
… “donc (fig. 7) : ; 


EE; sin 0 E, = Eg =0 
en appelant KE, la valeur maximum du champ radial E, : 


#0 E, = (/# 5 H9e0,316. 4 
Si on place radialement, à travers la paroi du tube et "proximité d 
cette paroi, une petite antenne, le champ qui excitera cette ant 


sera uniquement : KT 
| E=# sin tp :. TÉALETES 


x 2 , 


En déplaçant l'antenne le long du guide dans un plan de section dr 


4 
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le champ électrique varie comme sin 8. On a réalisé ici un dispositif 
inalyseur qui est seulement sensible à l'amplitude du champ puisque. 
direction de l’antenne est toujours la même que celle du champ. 


… Mais comme le long d'un cerele périphérique, l'amplitude du champ 

rarie avec l’azimut, l'observation de l'extinction par exemple permet 

Me repérer la direction du champ pour laquelle Pamplitude est minimum. 1 
zetle direction est à 90° de la direction de polarisation de l’onde pseudo- 

“plane qui se propage au voisinage de l'axe du guide. 

…_ La forme de la loi de variations de l'amplitude est celle de l'optique : 

mais tandis qu'avec un nicol on recueille la projection du vecteur élec- é 
trique sur la section principale du nicol, ici c’est la valeur exacte du nd 
“champ électrique le long de la paroi qui agit, mais elle se trouve varier AE 


La sonde détectrice excite une cavité coaxiale accordable dans 


- RÉALISATION PRATIQUE. — Une portion 
tournante de guide a été constituée par 
Un cylindre de bronze (C) dont la partie 
ntrale a un diamètre intérieur exacte- 
ent égal à celui du guide (fiv. 8). Les 
“rotations de l'élément mobile sont repérées 


SNS 


ston mobile réglable formant court-cireuit. | 


: Vers l'entrée de la ligne coaxiale, le détecteur à cristal (x N 21) réunit 
À x p , A A 

conducteur intérieur à la partie centrale d’une fiche N, d’où un câble 

jlindé conduit le courant détecté dans un galvanomètre sensible (Sefram, 


Dr se 
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HERTZIEN À SONDE TOURNANTE. — Les mesures consistent essentielle- SA 
nt à déterminer la valeur du maximum I et du minimum : du courant Fe. 
SAT , € 3 , OC UE Le ext 
bité dans le galvanomètre et à repérer la position du minimum 
ju de l'extinction, lorsque, la polarisation rectiligne étant complète, ‘4 
courant minimum est nul). La sonde peut tourner suffisamment pour 4 


uvoir effectuer dans tous les cas deux mesures pour deux positions 
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décalées de 180°, ce qui permet un contrôle facile de la symétrie di 
l'onde reçue. | 

L'observation directe du minimum se fait avec une précision d’um 
fractidn de degré, mais il est possible de l'améliorer beaucoup en utilisan 
une méthode de quasi-pénombre. Elle consiste à repérer de part & 
d'autre du minimum les azimuts pour lesquels le courant reprend k 
même valeur. | 

Comme le courant détecté reste faible (quelques microampères), on st 
trouve toujours dans la zone de fonctionnement quadratique du détec 
teur ; le courant débité est alors proportionnel au carré du champ et ki 
caractéristique d'analyse relative à ce courant est donc : 


I — I, sin? 0. 


On trouve une loi de variation du courant débité identique à la loi di 
* Malus. Mais dans le cas de l’optique, l’origine de cette formule es 
complètement différente. L'expérience confirme bien ces résultat 
‘(variations linéaires de I en fonction de sin? 8). 
On pourrait perfectionner le système de détection à sonde latéral 
en réalisant un dispositif à pénombre (53). Deux sondes identiques à 90 
l’une de l’autre envoient des courants opposés dans le galvanomètre 
La précision des pointés est plus grande, mais les deux sondes réagissen 
l’une sur l’autre et le réglage est délicat. * 
On a également proposé pour l'étude des très faibles rotations di 
laisser l’analyseur fixe dans la position de sensibilité maximum et di 
: déduire les rotations de la variation du courant débité (72) ; mais dan 
les expériences que j'ai faites, les effets ont toujours été très grands € 
il était inutile d'utiliser de tels systèmes, 
Atténuateur variable. — Je guide d'onde, agent de transmissiô! 
de l’onde électromagnétique, provoque un couplage énergique entr 
les différents éléments (phénomène du transfert d’impédance par le 
Pour supprimer ou du moins réduire ce couplage, j'ai utilisé le systèm 
classique de l’atténuateur qui est, en principe, un élément absorbañ 
bilatéral, L’atténuation ainsi obtenue dans les deux sens isole la souré 
de l’élément d'utilisation ; les variations de charge ne réagissent plu 
sur le générateur ni les fluctuations de l’émetteur sur le réceptew 
En guide circulaire, l’atténuation directe doit se faire en respectan 
rigoureusement la polarisation rectiligne de l’onde transmise. L'ond 
renvoyée vers la source ayant d’autre part une orientation quelconqu 
| dans le guide, il importe d’abord de réduire le plus possible l'énergie qi 
revient Sur l’antenne ; mais il est aussi nécessaire de reconstituer à 
niveau de l’antenne la polarisation initiale, dans le cas où l’atténuati 
inverse n'éliminerait pas la totalité de l’énergie de retour. Seul ü 
atténuateur tournant permet d'atteindre ce résultat, en combinant } 


1 / 
7 
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er 
ffets dissipatifs observés dans les milieux absorbants et des phénomènes 
£ d ordre strictement polarimétrique, analogues à ceux que l’on utilise 
en optique dans les systèmes absorbants à nicols tournants. 
A L4 A L4 La e E 
» De tels atténuateurs peuvent être étalonnés avec grande précision 
â su k SP ARINE ; : “ee 

t servir d'appareils calibrés même en guides rectangulaires en utilisant 
les Jonctions convenables. 


» PRINCIPE ET DESCRIPTION DE L’ATTÉNUATEUR (42). — Le principe 
es atténuateurs tournants est classique (70), mais le dispositif que j'ai 
réalisé est un système simplifié par rapport à ceux utilisés générale- / ® 
ment (11) et il est d’un encombrement assez réduit, ce qui est très! 


54 

VU 

à 

‘avantageux pour les fréquences relativement peu élevées que j'ai He F 

utilisées. «RS 

L'’atténuateur comprend essentiellement (fig. 9) : re hs 

… 10 un élément mobile À, situé du côté de l'antenne et constitué parune © 

bande métallique m, associée, dans le plan diamétral du guide, à un 

élément absorbant &,. Cet élément est une lame de bakélite graphitée 

erminée par des créneaux en À, /4 pour éviter les réflexions par l’extré- de. 

mité de la lame : l'antenne émettrice est solidaire de cet élément mobile 3 
t son axe est perpendiculaire au plan de la lame composite ma: elle 23 

ourne en même temps que cette lame; 12e FROPE 

20 un élément fixe A, constitué par l’ensemble de deux bandes de 4 

kélite graphitée a, et a’, séparées par une lame métallique m, ; cet ER 

ment fixe impose la polarisation de l’onde ; le vecteur électrique est A - 


erpendiculaire à son plan. 
A l'émission, le guide transmet une onde d'amplitude E cos 8 si 
amplitude de l’onde sans atténvation est E et si les éléments absor- 
ants A, et À, font entre eux l’angle @. La composante E sin 0 est 

absorbée par la bande a,. Si cette absorption n’est pas totale, la Jame | 
métallique m, réfléchit la partie non absorbée qui subit en sens inverse 
une nouvelle atténuation. 
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On peut donc en modifiant l'angle 0 donner à l’onde transmise 


‘n'importe quelle amplitude de E à O, sans changer sa polarisation: 


Si une onde réfléchie par un obstacle revient vers l’antenne avec une 
amplitude E’ et une orientation quelconque, c’est-à-dire faisant 
l'angle 8’ avec la divection du champ électrique de l'onde incidente, 
l'élément a, ne laisse passer que la composante verticale E” cos 0’ et cette 
composante est à nouveau décomposée par l'élément a, qui en laisse 
passer la partie E’ cos 8’.cos 6. Ce résidu généralement négligeable est 
en outre rigoureusement parallèle à la direction de l’antenne et ne peut 
donc perturber la polarisation de l'émission. x 


Résurrars oBrENus. — L'expérience montre que l’onde transmise 
est bien polarisée et que le plan de 

à polarisatior reste invariable quelle 
dé que soit la position du système 
d'émission antenne-atténuateur, dans 

une large bande de fréquence. 5 

L'étalonnage peut être réalisé en 

mesurant les courants débités par 
le détecteur de la sonde tournante: 
pour chaque valeur de l’angle 6 fait 
par l’élément mobile avec l’élément 
fixe. L'atténuation est évaluée en 
étudiant les variations de l’expres: 


40 
sion : 


a — 10 log. A 

an 60 90 

en fonction de 0 (atténuation mesu: 
rée’ en décibels, [, étant le courant 
débité lorsque 6 est nul). On peut 
remarquer (fig. 10) qu'avec ce système, pour 0 — 90° l’atténuation est 
infinie, À partir de 85° (environ), la croissance de l’atténuation est 
trop rapide pour qu'il soit possible de la contrôler avec précision 
L'appareil ne peut alors servir qu'à diminuer à volonté la puissanct 
envoyée dans le guide. Par contre, jusqu'aux environs de 850, il est pos: 
sible de réaliser une atténuation variable, pouvant atteindre 25 dB 
tout en conservant pour l’onde émise une polarisation parfaite. 4 


Fig. 10. 


Système biréfringent quart d’onde — Le biréfringent quart d'onde es! 
un élément de transmission introduisant un déphasage de 90° entr! 
deux vibrations rectangulaires, par biréfringence rectiligne. C’est dont 
un appareil analogue au « quart d'onde » des opticiens, alors que dan: 
la technique des micro-ondes l'élément quart d'onde n’est qu'un trans 
formateur d'impédance particulier. 4 
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- Le biréfringent quart d'onde peut êtrè réalisé de plusieurs 
- façons (54) (69) : en plaçant dans le guide circulaire une lame diélec- 
firique de longueur convenable, en fixant contre la paroi du guide 
minces bandes métalliques ba einen en modifiant la section 


- ligne et atrodiannt qu’ un taux d'ondes stationnaires réduit. Fe N 
D onent adopté le système du guide à section elliptique qui avait 
déjà été employé avec succès au laboratoire pour la bande des 
6 53 000 MHz (12). 


PRINCIPE DU FONCTIONNEMENT D'UN GUIDE A SECTION ELLIPTIQUE. 


Xe LE 
Ÿ 


 — L'étude de la propagation d'une onde dans un guide à section ellip- 
tique conduit (6) (14), en utilisant les coordonnées elliptiques et les 


En se limitant au cas de l’onde TE,;,, les deux configurations possibles 


correspondent à deux ondes de même symétrie mais à 90° l’une de Re 

’autre (fig. 11). Pour chacun de ces modes, il existe une longueur d’onde 11 
“de coupure différente, variable avec l’excentricité « e » du guide. En re 2 
= étudiant les variations de X,/s («s » étant la longueur du périmètre de LT: 
l’ellipse de section-droite), on constate (fig. 12) que l'écart entre les L' 


longueurs d'onde de coupure (donc entre les vitesses de propagation) 
augmente avec l’excentricité. Pour une excentricité donnée, une diffé 
rence de phase, proportionnelle à la longueur de guide elliptique, 
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s'établit entre les 2 ondes (TE); et (TE), qui se propagent sans défor- 
mation et sans atténuation. T'ES 
On peut chercher à voir quelle est la nature des directions principale 
(lente ou rapide) du biréfringent ainsi constitué, Une vibration polarisée 
rectilignement OP se décompose en deux vibrations OA et OB, OA se 
propage suivant le mode (TE), et OB suivant le mode (TE); (fig. 13} 
Les lignes neutres sont donc les directions des axes de l’ellipse, OX et 


OY. 


Y(p) 


SR X (6) 


Fig. 13. 


dE 


On sait, d'autre part, qu’en espace guidé, la vitesse de phase Vy es 
donnée par l'expression : 


Àc Li: 


Vi» 


V,=c 


(e, vitesse de propagation en espace libre dans le vide). ÿ 
V, est donc une fonction décroissante de X, (à étant donnée); le mod 
impair est par conséquent le plus rapide et le mode pair le plus lent 
En se reportant aux configurations des modes (fig. 11) on voit q 
l'axe lent (celui pour lequel la vitesse de propagation est la plus ns 
est celui qui correspond au petit axe de l’ellipse de section droite. 


RÉALISATION PRATIQUE. — J'ai réalisé un biréfringent quart d’ond 
en déformant un élément de guide circulaire analogue à celui que j'a 
utilisé pour constituer le polarimètr 

hertzien. Pour éviter les ondes se 
naires, le passage de la section droit 
circulaire à la section droite elliptiqu 
doit être progressif. ke 


4 


Fig. 14. 


La partie déformée a une longu u: 
totale de 5o em (fig. 14). Les extré 
mités du tube qui sont cireulaires peuvent tourner dans les flasque 


de jonction et les rotations sont repérables. On montrera au paragraph 
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uivant que le quart d'onde est monochromatique, c’est-à-dire que la 
bande spectrale où il est quart d'onde est réduite. 

Aussi, après avoir provoqué une déformation permanente du tube 
correspondant à à un fonctionnement correct du quart d'onde à l’extré- 
maté de la bande spectrale étudiée (A — 16 em), j'ai ajusté, pour chaque 
“fréquence, l’excentricité du tube à l’aide d’un système de serrage (genre 
serre-joint) disposé suivant le petit axe de l'ellipse. Les eflorts sont 
“transmis et répartis par l'intermédiaire de deux épaisses lames d'acier 
“élastique. Les déformations à produire pour déplacer le centre de la 
bande passante du quart d'onde, d’un bout à l’autre du spectre étudié, 
sont très faibles et l’on ne quitte pas la zone d’élasticité. Le réglage 
Der est donc réversible. 


… Résurrars osrenus. — La vérification du fonctionnement du quart 
“d'onde peut se faire très 
Macilement, à l’aide de 
 l'analyseur tournant dé- 
à décrit et qui donne 0,51 0,50 047 
directement le carré de in (CO 
1 amplitude du champ 
“dans un azimut quel- qe 
“conque. On cherche à 


produire une vibration ge] Xcm 
“circulaire. On se Fe] 135 1 
lignes J 

_par orienter les lig Fig. 15. 


neutres du quart d’onde 
à 45° de la vibration ini- 


tiale OP, en plaçant l’analyseur dans la position primitive d’extinction 
et en tournant le quart d'onde de façon à obtenir le courant maximum. 
“Dans ces conditions, l’elhipse fournie par l’élément biréfringent a l’un 


de ses axes confondus avec la direction OP. En déformant progressive- 
«ment le quart d'onde on amène cette vibration elliptique à être prati- 
\quement circulaire. On constate par exemple, pour un certain réglage 
de l'appareil, que l’amplitude du champ électrique varie entre les 
“valeurs (relatives) 107 et 99, ce qui correspond à une ellipticité de 0,98. 
Le quart d'onde dont l’ellipticité géométrique propre est de 0,866 a 
+ excentricité de 0,5. 
: J'ai aussi étudié l'influence de la longueur d’onde sur l’ellipticité 
Pbtonue et déterminé la bande passante d’un quart d’onde d’excen- 
ricité donnée. J’ai enfin déplacé la zone d’utilisation du quart d’onde 
n modifiant l’excentricité de la portion de guide elliptique (fig. 15). 
+ On voit qu'après un réglage préalable très simple, le quart d'onde 
peut être utilisé dars toute la gamme de fréquence que j’ai explorée, en 
fournissant une vibration circulaire (à 95 p. 100 au moins). 


_ 


D, 
* 
| 


_ j'ai appelé cette expression facteur d'ellipticité pour le distinguer 
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En disposant les lignes neutres de l'élément suivant la direction dé 
polarisation initiale, ou à 90° de cette direction, on peut, d'autre part 
vérifier que le courant détecté reprend la même valeur, ce qui montre 
que le quart d’onde est dépourvu de dichroïsme rectiligne. 4 

Avec ce dispositif, il est done possible de produire des vibration. 
circalaires et surtout de mesurer directement la valeur et le signe dk 
lellipticité d’une vibration elliptique transmise par le guide, par Le 
méthode classique de l'optique. 


i 


MESURE DES'ELLIPTICITÉS. — La mesure de l’ellipticité peut done si 
faire, avec l’analyseur tournant, de deux façons différentes : 


a) Méthode optique (9). = 
On repère d’abord san 
utiliser le quart d'onde 
direction du grand axe di 
la vibration elliptique trans 
mise. Soit OA cette direc 
tion repérée à partir de À 
vibration initiale OP pa 
l'angle « (fig. 16). Le quar 
d'onde est ensuite mis & 
place et orienté de façoi 
que ses lignes neutres coïn 
cident avec OA et OB (l’ax 
lent suivant OA, grand ax 


de l’ellipse). Il rétablit le rectiligne OR dont on repère la direction (84 
On vérifie en même temps que la vibration résultante est parfait 
ment rectiligne (il faut que le minimum soit nul). L’angle W dont on 
fait tourner l’analyseur pou observer la vibration rectiligne est tel qué 


to pe 2 VE: 


Le signe de l’ellipticité est donné par le signe de W. 


b) Méthode directe. — En opérant sur une vibration elliptique d’or 
gine quelconque, on peut déterminer directement, à un facteur constar 
près, les amplitudes a et b par la lecture des courants maximum 
minimum Î et : fournis par le détecteur, | 


a = kV/T et b = ki, 


D'où l’ellipticité  — VE (tant que le courant débité reste petit). 


REMARQUE. — On peut représenter l’ellipticité par le rapport rt = | 


RECHERCIIES POLARIMÉTRIQUES DANS LA BANDE DES 2 000 MHZ 987 


# Ee} 


2) eilipticité vtal2 €. 7 est en somme, l'ellipticité des énergies et e l’ellipti- 
nn r . 

» cité des amplitudes. On peut exprimer aussi les eliptiei ités en évaluant 
Dur 

#1 écart à la circularité exprimé en atténuation suivant la relation 


/ a = 10 log+ (dB). 


Mais cette représentation est plutôt intéressante dans le cas de vibra- 
“tions elliptiques presque circulaires, dans la technique des rotateurs à 
ferrite par exemple. 

Lorsque, comme dans les expériences que j'ai effectuées, l’ellipticité 
-ne cesse d'être très faible que dans une zone étroite, la De directe 
des variations de + (o1 de <) présente un maximum due pointu que celle 
des variations de a et le centre de la bande active est déterm‘né avec 
“une précision supérieure. 


» Discussion DE LA PRÉCISION DE CES MÉTHODES. — Des deux méthodes 

utilisées (méthode optique et méthode directe) la seconde est finalement 
» plus précise. En effet, lorsqu'on opère par la méthode optique, la déter- 
> mination de l’angle W exige d’abord la détermination des axes de l’ellipse 
reçue par l’analyseur c’est-à-dire de l’angle «, (fig. 16). 


En disposant ensuite l’axe lent du quart d'onde suivant «4, on rem- 

place en fait, la direction «, par une autre direction &, qui servira 

d'origine pour la détermination de W, L'incertitude sur *, correspond 
à l'incertitude dans la direction des lignes neutres du quart Re 
(x à 2 degrés, au moins). 

$ 


D'où : 


alors que la valeur correcte serait : %p — Po: | 
La différence | &«, — «| est un écart systématique qui affecte 
toujours et dans le même sens la valeur trouvée pour W. 
Comme chaque pointé est, en outre, affecté d’une incertitude de 19, 
incertitude sur W est de l’ordre de 4° au moins. 
Par la méthode directe au contraire, les courants & et I correspondant 
des extrema, sont déterminés avec une précision qui n’est limitée que 


nent cette ne 
Pour ces différentes raisons, J'ai représenté Rene les 


lipticités par le rapport + — : ou facteur d’ellipticité. Mais le biré- 


fringent quart d'onde nous a été extrêmement précieux pour démontrer 
irectement par le procédé optique, que la vibration transmise dans une 


‘Annales de Physique, 1958. 64 
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bande active est bien une vibration elliptique et non simplement dépos 
larisée et pour déterminer aussi le signe de l’ellipticité. 


Dispositifs annexes. — TERMINAISON ABSORBANTE. — Après la 
traversée de l’analyseur, l'énergie électromagnétique doit être absorbée 
dans une terminaison sans réflexion. Pour respecter la symétrie de révos 
lution du polarimètre, j'ai réalisé cette terminaison à l’aide d’un cône 
de bois dur de 80 cm de longueur, recouvert d’une couche absorbante 
obtenue en pulvérisant sur sa tr une solution de graphite colloïdal 
« Dag » en suspension dans l’alcool (« Dispersion n° 80 », Acheson Col- 


_Joïds Ltd.). Les ondes qui arrivent sur cette terminaison sont progressi- 


vement absorbées en subissant en même temps des réflexions successives 


[ 
[ 
TAN 


sur la paroi du guide et sur la surface graphitée. La partie de l’énergit 
finalement réfléchie dans le guide est très faible puisque le taux d’endes 
stationnaires relatif aux amplitudes, ne dépasse pas 1,1, quelle que soit 
la fréquence de fonctionnement. L” épaisseur de la une de graphite esi 
choisie expérimentalement à la suite d'essais successifs. 


MESUREUR D'ONDES STATIONNAIRES. — J’ai construit un mesureut 


d'ondes stationnaires simplifié jour contrôler rapidement le fonction 
nement des différents organes du polarimètre hertzien. * 


Une plaque de laiton épaisse (5 mm) et large (100 mm) a été soudée 
sur un tronçon de guide circulaire identique à celui qui constitue le corps 
du polarimètre. La plaque et le guide ont été fendus sur 80 em de lon 
gueur et à travers cette fente (de 4 mm de largeur) on peut déplacer lé 
long du guide une sonde-antenne solidaire d’un plateau mobile sur le 
plaque. l 


MESURE DES LONGUEURS D'ONDE. — Les mesures des longueurs d’ ondi 
en espace libre ont'été effectuées à l’aide d’un ondemètre coaxial cons 
truit au laboratoire (58). Les mesures des longueurs d'onde dans le 
guide peuvent se faire directement avec le mesureur d° ondes station: 
naires terminé par un piston de court-cireuit. 

Au cours des expériences il m'est arrivé d’avoir à contrôler rapide 
ment les valeurs simultanées de x et de ,. J’ai pu le faire très simplement 
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en cherchant avec le « stub » d'accord de l’antenne deux positions de 
résonance (la distance séparant ces deux positions valant À/2) et en 
- réalisant avec le piston mobile situé dans le guide (du côté de l'antenne) 
deux accords successifs pour deux positions distantes cette fois de À 2. 
…. Disposition générale. — La figure 17 et la photographie 18 
donnent une vue d'ensemble du polarimètre où l’on retrouve tous les 
éléments que j'ai décrits : l'émetteur (E), le polariseur (P), l’atténuateur 
variable (At.), l'élément tournant où l’on place le modèle étudié (M), le 
biréfringent quart d'onde (Q), l’analyseur tournant (An.), le galvano- 
-mètre (G) et enfin la terminaison absorbante (T). 


DEUXIÈME PARTIE 


ÉTUDE D’ANOMALIES ROTATOIRES NATURELLES 


CHAPITRE 1V 


Rappel sur les anomalies 
de dispersion rotatoire naturelle en optique. 


À L'effet Cotton naturel. — Dans les régions de transparence, 
“le pouvoir rotatoire naturel varie en général comme l'inverse du carré de 
“1 lonoueur d'onde ou plus exactement suivant la formule de Drude : 
L RHRELNT 
ER 


l: \ 


4 


| 990 PIERRE LOUDETTE 


dans laquelle à, représente une longueur d'onde d'absorption. Mais at 
voisinage et à l’intérieur de cette bande d'absorption, la formule de 
Drude cesse d’être valable et le raccordement entre les deux branches 
de la courbe de dispersion normale (celles qui correspondent à À Ê do 
se fait sans discontinuité par une courbe en S caractéristique. En même 
temps, la vibration transmise qui est rectiligne en dehors de la régior 
d'absorption, devient elliptique, l’ellipticité e étant maximum pour le 
longueur d’onde À où le 
courbe des rotations présente 
un point d'inflexion (fig. 19) 
C’est l’ensemble de ces deux 
phénomènes qui constitue l’effe 
Cotton. Cet effet fut découver 
en 1806 dans des solution: 
obtenues en combinant de 
tartrates alcalins et certain: 
sels colorés tels que le tartrat 
de potassium et le bichromat 
de potassium (16). 

Par la suite de nombreu: 
cas d'effets Cotton ont ét 
signalés : dans des solutions de camphre par E. Darmois (21), dan 
des complexes définis par J. P. Mathieu (45), dans des cristaux doué 
seulement du pouvoir rotatoire de structure par L. Ingersoll et se 
collaborateurs observant l'effet Cotton dans l’infra-rouge (28). Enfñ 
dans certains cas, on a pu étudier dans le domaine spectral balayé 
plusieurs anomalies de pouvoir rotatoire (29) (46). 


Ü 


Interprétation de l'effet Cotton. — La théorie cinématique d 
 Fresnel montre comment un milieu dans lequel deux vibrations cireu 
laires inverses se propagent sans déformation mais à des vitesses diffé 
rentes, est doué de pouvoir rotatoire (8). La rotation observée est pre 
portionnelle à la biréfringence circulaire du milieu. Mais la théorie d 
Fresnel est insuffisante pour interpréter les phénomènes d'anomalie d 
rotation et d’ellipticité que l’on observe dans les bandes d’absorptior 

A. Cotton a montré (19) qu'une inégale absorption des cireulairt 
droit et gauche (dichroïsme circulaire) est la cause de l'apparition d 
l'ellipticité et G. Bruhat a développé la théorie du phénomène en éti 
diant spécialement le rôle da dichroïsme circulaire (7). Il a enfin é 
possible à R. Servant, en utilisant l'écriture matricielle, de montr 
dans le ca; le plus général, que l'introduction d'indices complexe 
pour les vibrations circulaires, suffit pour expliquer l’apparition d'u 
ellipticité à l’intérieur des bandes d'absorption et pour retrouver I 

caractères de l'effet Cotton (65). 


Théorie moléculaire du pouvoir rotatoire naturel. — Pour interpré- 
“ier la biréfringence et le dichroïsme circulaires, Drude a proposé une 
théorie moléculaire du pouvoir rotatoire (développée par la suite par 
“Bruhat) dans laquelle on introduit, dans l'expression du déplacement 
électrique, le terme « g-rot E ». Le coeflicient rotatoire « g » est lié aux 


propriétés intrinsèques des oscillateurs qui, dans la molécule, partici- 
pent à l’activité optique (47). 

… W. Kuhn a montré (32) (33) que la molécule active la plus simple 
-peut être considérée comme constituée par un système de deux oscilla- 


teurs seulement, à condition toutefois que : 
“4 


Fig. 20. 


a) les deux oscillateurs soient parfaitement anisotropes ; 
b) les directions des vibrations ne soient pas parallèles ; 
- c) les deux oscillateurs soient couplés. 


… On peut donc envisager de représenter une molécule active par un 
modèle (le modèle de Kuhn). Un premier oscillateur «1» de masse m, et 
Charge e,, ne peut vibrer que suivant l’axe Ox par exemple (fig. 20). 
Le deuxième (m2, e2) est assujetti à se déplacer suivant l’axe O'y paral- 
Jèle à Oy à la distance d. Si l’on étudie alors l’action d'un champ électro- 
agnétique sur ce modèle, on met en évidence la biréfringence et le 
chroïsme circulaires et on peut calculer la valeur du coefficient rota- 
ire « g ». M. Lévy a complété cette théorie en précisant les caractères 
articuliers de l’activité du modèle moléculaire de Kuhn (35). 

Le pouvoir rotatoire n'apparaît donc que s’il existe deux bandes 
Vabsorption couplées définies chacune par sa force (Née au nombre 
électrons actifs) et par son facteur d'anisotropie (lié au dichroïsme 
: culaire). L’étude du facteur d’anisotropie à l’intérieur d’une bande 
rmet de distinguer les bandes simples et les bandes complexes et de 
ettre parfois en évidence un « décalage » entre le maximum d’absorp- 
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tion et le maximum d’ellipticité. R. Servant a montré l’intérêt de l'étude 
de ce décalage pour préciser la nature des bandes complexes (61): 

Il existe d’autres théories du pouvoir rotatoire moléculaire. Si j'ai 
exposé uniquement les bases de la théorie de Kuhn, c’est que dans lé 
domaine ultra-hertzien, il m'a été possible de vérifier directement qu'un 
système macroscopique dissymétrique analogue au modèle de Kuhn; 
est capable de provoquer une rotation du plan de polarisation d’une 
onde et de présenter le phénomène de l’anomalie rotatoire. 


CHAPITRE V 


Rappel sur les premières recherches 
de polarimétrie ultrahertziennes. 


Historique. — En plaçant des substances fibreuses tordues (jui 
par exemple) entre l'antenne émettrice et l’antenne réceptrice, Bose (x) 
puis Garbasso (23) ont pu observer des rotations du plan de polarisation 
d'ondes hertziennes. Mais les principales recherches en polarimétrie 
-hertzienne sont dues à Lindman (36) (37). 

Dans une première série d'expériences, Lindman a réalisé une rota: 
tion du plan de polarisation d’une onde électromagnétique amortie, em 
constituant un mulieu actif avec un très grand nombre de résonateurs 
hélicoïdaux au hasard. Il a d’abord vérifié que la rotation est inversée 
si au lieu de constituer le milieu actif avec des hélices droites 11 le constis 
tuait avec des héhices gauches (réalisation des inverses optiques). En 
mélangeant, en quantité égale les hélices droites et les hélices gauchesf 
la rotation disparaît (racémique). Enfin, si on modifie la longueur d’ondé 
mélangeant, en quantité égale les hétices droites et les hélices gauches, 

émission de façon à balayer un spectre s'étendant de part et d’ autre 
de la zone d'absorption des résonateurs, la rotatien change de signé 
quand on passe par la longueur d’onde critique et l’onde transmise n ’est 
plus polarisée AT te 

En 1924, Lindman a décrit une seconde série d'expériences de spectro® 
polarimétrie hertzienne toujours en ondes amorties. Il utilisait cette fois 
comme modèle un assemblage tétraédrique de sphères métalliques. Ces 
expériences étaient destinées à vérifier la théorie stéréochimique du 
carbone asymétrique ou plus exactement à réaliser le modèle macros 
copique imaginé par Oseen (51) pour expliquer l’activité optiqu e 
. moléculaire (modèle à quatre oscillateurs isotropes placés dissymét 
quement). 

Le modèle macroscopique de Lindman produit bien une rotation dù 
plan de polarisation de l’onde, mais les effets obtenus sont très peti 


{ 
\ 
u NS 
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4 (quelques degrés au plus). L'étude de la dispersion fait apparaître 
… l'inversion de signe de la rotation pour la longueur d’onde propre des 
= sphères. Par contre l’ellipticité, observée dans la région d'absorption 
- n’a pas pu être mesurée par Lindman tellement sa valeur était faible 
: 


A. - 
4 


, 


Expériences en propagation guidée. Effet Cotton hertzien. — C’est en 
> vue de poursuivre les recherches de Lindman, cette fois en ondes 
…_entretenues et en propagation guidée (dans le but initial d'éviter les 
» perturbations que l’on rencontre inévitablement en espace libre) que 
- M. Servant me proposa, en 1950, de m'associer à quelques expériences 
“rendant à réaliser un effet Cotton macroscopique complet, c’est-à-dire 


” avec mise en évidence de l’ellipticité caractéristique. 


Les expériences furent effectuées dans la bande des 500 MHz. Nous 
- disposions en effet d’un générateur à lignes constitué essentiellement de 
deux tubes EC41 montés en push-pull et pouvant fournir une longueur 
- d'onde variable de 45 à 90 em. Le choix de la bande des 500 MHz devait 
se révéler très favorable, malgré l'encombrement des dispositifs, car les 


G 


geables et les terminaisons anti-reflets ne s'avèrent pas nécessaires, 
D'autre part, le fait de la propagation guidée, de la canalisation d éner- 
» gie qui s'ensuit et comme on le verra, des couplages qu’elle introduit, 
» devait nous conduire à un fait très important : une grandeur considérable 
« des effets de rotation et d’ellipticité obtenus. ; 

- Je ne décrirai pas ici l’ensemble des expériences réalisées, ni leur 
“évolution au fur et à mesure qué nous pouvions préciser davantage 
. j’influence des facteurs. On les trouvera résumées dans une communica- 
tion récente au Colloque Ampère 1955 (67). | 

_ J'indiquerai seulement l’une des expériences les plus frappantes : 
dans le corps de notre «spectropolarimètre » (de 50 cm de diamètre et de 
2,5 m de longueur), propageant le mode TE,;, ayant à une extrémité un 
» doublet émetteur formant polariseur et à l’autre le doublet replié analy- 
seur (muni d’un détecteur IN21), nous placions une hélice monospire 
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(14,4 cm de diamètre et 44 em de pas). Nous obtenions alors les courbes 
de la figure 21. Nous avions réalisé non pas un mais deux « effets Cotton 
hertziens », placés d’ailleurs l’un par rapport à l’autre dans des positions 
analogues de celles des effets couplés de la théorie de E. U. Condon. On 
remarquera sur cet exemple, la grandeur considérable des effets et l’ état 
de polarisation rectiligne parfaite des ondes entre les deux effets, dans 
la région de « transparence ». ; 

En fait des expériences ultérieures, auxquelles j'ai été associé, ont 
achevé de montrer qu’il s’agissait bien d’ellipticité et non de dépolarisa® 
tion à l’intérieur des bandes. 

Enfin depuis l’origine, mais d'une manière de plus en plus nette à 
mesure que nous multipliions les exemples, nous nous rendions compte 
que ce n’était pas seulement la dissymétrie interne de notre « modèle » 
hélicoïdal qui intervenait seule mais aussi ce que nous avions appelé la 
dissymétrie externe, c’est-à-dire en fait celle de l’ensemble antenne= 
modèle-guide, le guide réalisant un couplage très important entre les 
antennes et le modèle (64). 

Nous en arrivions à l’idée qu’il pouvait y avoir déjà un effet Cotton 
avec l’ensemble dissymétrique antenne émettrice, guide et cercle fendu;, 
comme dans d’autres cas on pouvait l'avoir avee un modèle dissymé: 
trique complètement autonome : modèle de Kuhn envisagé dès notre 
première note, à condition qu’un atténuäteur convenable vienne préci+ 
sément le découpler de l’antenne. { 

C’est devant l'intérêt des'constatations déjà faites comme des prévis 
sions restant à vérifier que M. le Professeur Servant m’engagea alors en 
1952, à poursuivre seul, dans un domaine de fréquences plus élevées et: 
avec une technique appropriée, l'étude de l'effet Cotton hertzien. 


CHAPITRE VI 


Étude générale des facteurs 
conditionnant l’effet Cotton hertzien. « 


\ 


Revenons sur l’une des expériences réalisées à 500 MHz, avec par. 
exemple, une hélice monospire longue (63). Les effets obtenus dépendent, 


non seulement de l'orientation de l’hélice sur elle-même, mais aussi de sas 


distance à l’antenne (plus généralement de sa position dans le guide). 
Si chaque fois, on peut observer des anomalies tout à fait spécifiques} 
d’un effet Cotton hertzien, il n’en reste pas moins que cet effet, n’est pas 
conditionné par le AT seul, puisqu'il dépend des co de de 
couplage avec l’antenne. Il est en fait, caractéristique du modèle placé. 
dans une position déterminée dans un guide donné. Une conclusion! 


ne 


s 
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“analogue avait d’ailleurs été déjà obtenue par Lindman à la suite de ses 
expériences sur le modèle tétraédrique (37). 
Comme d'autre part, seule une « dissymétrie externe » suffit à pro- 
duire un effet Cotton élémentaire, on est conduit à considérer la simple 
“association : hélice mecnospire à fatble pas (ou même anneau fendu) avec 
antenne. J'ai donc essayé de mettre en évidence cet effet élémentaire, 
“en étudiant cette association dans la bande des 2 000 MHz, avec le 
spectropolarimètre précédemment décrit. 
… Le système dissymétrique choisi étant un ensemble antenne-anneau 
fendu (fig. 22), les paramètres qui condi- 
“tionnent le phénomène observé sont : 


19 la distance entre les éléments ; 
29 l'orientation ; 

3° la longueur de l’anneau : 

4° la longueur d'onde d'émission. 


Ces différents facteurs interviennent 
“simultanément, mais on peut suivre l’évo- 
ution des phénomènes en ne faisant varier 
que l’un de ces paramètres, les autres res- 
tant fixes. 


He Von + DS 


… Remarque. — Les rotations sont toujours comptées positivement 
Jorsqu’elles se produisent dans le sens dextrogyre pour un observateur 


recevant l'onde (convention polarimétrique). 


5 
2 Effet de position. — J'ai d’abord laissé la longueur d’onde cons- 
ante et j'ai déplacé un anneau fendu à l’intérieur du guide tout en 
conservant son orientation. J’ai en somme, étudié la dispersion du phé- 
nomène en fonction de la distance d, c’est-à-dire de la position de l’obsta- 
cle par rapport à l'antenne. 
À Alors que l’onde reste bien polarisée pour la plupart des positions de 
Panneau, on constate que la rotation p diminue régulièrement quand la 
distance d augmente (région de dispersion normale): Mais péricdique- 
ment apparaît un effet de dispersion anormale que J'ai appelé effet Cotton 
de position (40). Deux effets successifs sont séparés par une distance 
égale à la moitié de la longueur d’onde dans le guide. Lorsque la rota- 
tion devient anormale, la vibration reçue cesse d’être rectiligne et on 
eut trouver des facteurs d’ellipticité + importants. 
P Sur la figure 23 sont représentées les variations de p et de + en fonction 
de la distance d pour un anneau de 4,5 em de diamètre, présentant une 
coupure de ? mm. Cette coupure est à 30° du plan de vibration initial 
(C’est-à-dire du plan contenant l’antenne). La longueur d'onde d’émis- 
ôn vaut 14,40 em, ce qui pour le guide utilisé, correspond à une lon- 
eur d’onde dans le guide de 27,5 cm (valeur mesurée). Les effets 
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antenne : 26,7 cm et 40,5 em. Les effets sont donc séparés par une dis 
tance de 13,8 em soit pratiquement la moitié de la longueur d’ondi 
dans le guide. 

On peut constater que les deux effets de rotation ne sont pas absolu 
ment identiques ; ils semblent plutôt symétriques par rapport au por 
de la courbe de dispersion qui se trouve à égale distance des deux effets 
Il en est de même pour les deux courbes d’ellipticité et la périodicité di 
l'effet de position correspond à un déplacement d’une longueur d’ondk 
dans le guide. 


1 P 


5soc|. 


Fig. 23. % 


“ 


Effet d’orientation. — Pour chacune des positions critiques d 
l'anneau par rapport à l'antenne (tous les à,/2), l'orientation de la coù 
pure influe sur la grandeur de l'effet, parfois de façon considérable 
La figure 24, par exemple, représente les variations de la rotation € 
dé l’ellipticité lorsqu'un anneau fendu de 5 em de diamètre eflectut 
dans le plan de section droite du guide, une rotation définie par l’angle 
que fait le rayon correspondant à la coupure avec la vibration initial 
(la longueur d'onde d'émission vaut 15,2 cm). 


Alors qu'autour des positions &« — : ebrX = Dr (ou 35), les rot 


tions du plan de polarisation suivent rigoureusement les rotations d 
l'anneau et que la vibration transmise est rectiligne, il apparaît à 
contraire un double effet très important mais très localisé autour dé 
positions « — o et « — x. La courbe des rotations décroche de 


droite D, (d'équation : p = à + = passe, pour &« = o ou &« — x pi 
les valeurs o où 2x et rejoint, « augmentant toujours, la droite I 


(e = à + | Il y a donc pour les rotations deux sauts assez bru 


T , FA . # 
ques de=, chacun d'eux étant accompagné d’une importante ell 


Fos AP | 
ticité (r — 0,8). Le centre des anomalies correspond aux valeurs ( 
4 
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k 
107 où — 10° pour celles qui se produisent de part et d’autre de Fe 
4 a ‘Sr &œ — ©. is 
n peut remarquer que pour deux positions symétriques de l'anneau k 
par rapport au plan diamétral contenant l'antenne, les rotations sont (O 
“égales et de signe contraire (c’est-à-dire qu’elles sont aussi symétriques 


“#7 


“par rapport à la même direction). 


“À 


» Etude de la dispersion spectrale. Effet de longueur. — Ayant, 
comme je viens de l’exposer, mis en évidence l'influence de la 
bosition de l’anneau par rapport à l’antenne et de l’orientation de la 
upure par rapport au plan de vibration de l’onde incidente, il me 
stait à étudier le dernier paramètre, la longueur de l’anneau. Or l’effet 
« longueur » est lié non au modèle lui-même, mais au rapport L/\ de 
longueur de l’anneau L à la longueur d’onde x. J’ai donc pu étudier le 
ôle de la longueur en laissant les autres paramètres fixes et en modi- 
fant À c’est-à-dire en étudiant la dispersion spectrale du phénomène. 
ependant l’anomalie de position apparaît également lorsque la lon- 


sueur d'onde dans le guide x, devient égale à un sous-multiple du double 


24 


e la distance d de l’anneau à l'antenne : à, = =. 
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L'effet de longueur que je voulais mettre en évidence se manifeste 
lorsque la longueur d’onde d’émission à est égale à la longueur de 
l’anneau L : À — À, = L. Cet effet se superpose aux effets de position 
qui se produisent périodiquement et il ne peut être mis nettement en 
évidence que si, lorsque la longueur d'onde d’émission devient égale 
à À, la distance d est très différente d’un multiple de Apl2 (7, étant la 
longueur d’onde dans le guide correspondant à X) (40). 

La figure 25 résume les résultats obtenus avec un anneau de lon- 
œueur L — 14,1 em, situé à 55 cm de l’antenne et orienté de façon que 
s le rayon correspondant 
à la coupure soit à 302 
du vecteur électrique 
incident (parallèle à l’an- 
tenne). Dans le domaine 
spectral étudié, la lon- 
gueur d’onde dans Île 
1 T guide à, variait de 22 cm 
à 40 cm ; on trouve done 
05 dans cet intervalle les 


: Ne lo, sous-multiples d’ordre 3 
20 A.=142cm 30 40 Âgcm et 4 de 2d : 36,7 em et 
Fig. 25. 27,5 em. Effectivement 


pour ces valeurs de À, 
apparaissent des effets 
particulièrement importants (anomalies de rotation de 1000, facteur 
d’ellipticité de 0,8). | | 
Mais un nouvel effet apparaît lorsque À, passe de 24 à 25 em. Il ya 
modification sensible de la courbe des rotations et une ellipticité assez 
importante (+ — 0,4) se manifeste, La mesure précise de la longueur 
d'onde d'émission qui correspond au centre de cette anomalie donne 
14,2 cm soit presque exactement la longueur L de l’anneau. \À 
Cet effet de longueur est à rapprocher des phénomènes que lon 
observe (73) en plaçant un anneau fermé perpendiculairement à l’axe 
d’un guide circulaire. Lorsque la longueur de l’anneau devient égale à la 
longueur d'onde du rayonnement, un effet de résonance se manifeste 
par une absorption considérable. Mais dans les expériences que j'ai 
décrites, la présence d’un point singulier le long de l’anneau (coupure), 
donne à cette absorption un caractère anisotrope qui explique les effets 
de rotation observés. , 


“ 


| Conclusions. — Cette étude avait pour but de préciser les facteurs 
qui régissent les effets observés déjà dans la bande des 500 MHz et 
retrouvés à 2 000 MHz. Le système étudié iei ne comporte aucun élément 
de découplage entre l’antenne et l’anneau. C’est donc cet ensemble 
dissymétrique ou « actif » qui provoque l’apparition d'anomalies dé 
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ptation. T s’agit d’un effet Cotton à l'émission qu'il convient de distin- 
$ 2 

peur nettement d'un effet autonome que l’on peut observer par exemple 


avec un « modèle de Kuhn » découplé de l’antenne et que 1’étudierai au ’ 
# chapitre suivant. 


CHAPITRE VII 


4 


Étude de l’effet Cotton hertzien 
produit par un modèle de Kuhn. 


- En utilisant l’atténuateur tournant, j'ai pu découpler l’antenne des 
Imodèles placés dans le guide. La vérification de ce découplage est immé- 

-diate ; il suffit de déplacer le modèle dans le guide pour constater que ! 
l'effet de position a disparu. 


von 
tr 
de. 


Rio N2 d 

| FT 
- Si le modèle est encore un anneau fendu, on trouve bien un effet "té 
‘orientation, mais cet effet est très différent de celui que l’on observe + 
sans atténuateur (fig. 26). Il s’agit alors surtout d’un effet de biréfrin- à 
gence rectiligne rappelant celui qui a été obtenu en faisant tourner, 
dans un polarimètre hertzien, une portion de guide où l’on a disposé +4 
‘contre la paroi et dans un même plan diamétral deux lames métalliques de 
“minces (12). Les variations de la rotations p et du facteur d’ellipticité + TS 
“calculées par les formules de l'optique et les variations des mêmes : 
srandeurs effectivement observées ont la même allure, ? 4 
Si donc on veut qu’un modèle, découplé de l’antenne, soit actif il faut As 
u'il porte en lui les éléments de dissymétrie et de couplage nécessaires. 4 
est ce qui n’a engagé à étudier le modèle de Kuhn que nous avions ‘à 
visagé avec M. Servant dès notre première note. pri 

# 4 


Le 


1000 PIERRE LOUDETTE 


J'ai placé sur une tige cylindrique isolante de même axe que le guide 
deux tiges de laiton de 3 mm de diamètre, de longueur respectives 
I, — 60 mm et L, — 90 mm, enfoncées à angle droit à go mm l’une de 
l’autre et non parallèles (fig. 27). Si l’on regarde ce modèle le long de son 
axe, la tige L, étant la plus rapprochée, on voit la tige L; faire un angle 
de 30° avec la tige L, (les angles étant toujours comptés positivement 
dans le sens dextrogyre). 


Étude de l'autonomie du modèle. — Pour vérifier que le modèle 
dissymétrique est vraiment autonome, j'ai étudié l’effet de position @ 
l’effet d'orientation. 

Après avoir choisi une longueur d’onde où se manifeste une ellipticité 
appréciable (À — 13,5 cm), j'ai déplacé le modèle de 25 cm le long dt 
polarimètre. La rotation observée fluctue de 20 à 3° seulement autoui 

de 30°. Le facteur d’el 

lipticité garde lui auss 
P une valeur pratiquement 
constante en oscillant di 
0,20 à 0,25. L'influence 
de la position du modèll 
par rapport à l’antennt 
est donc extrêmemen: 
réduite. | 

Le rôle de l’atténua 
teur est encore plus ne 
en ce qui concerne l'efte 
d'orientation. Si l’on si 
place dans une région spectrale où l’ellipticité est importante, cett 
ellipticité conserve à peu près la même valeur quelle que soi 
lorientation du modèle. Mais l'expérience est plus intéressante $ 
l’on choisit une longueur d’onde où il n’y a pas d’ellipticité pou 


> 


Fig. 28. 


“une position convenable du modèle. Lorsqu’alors l’atténuation es 


importante (10 dB), la rotation observée p suit exactementles variation 
de l’angle « qui définit l’orientation du modèle, pour presque toutes se 
valeurs. Il n’y a plus qu’une zone critique réduite où apparaît un peti 
effet Cotton hertzien d'orientation avec une ellipticité à peine appré 
ciable (+ — 0,04). On observe donc une rotation du plan de polarisatio! 
invariable par rapport au modèle (fig. 28). Sil’atténuation est plus faible 


 l’anomalie de rotation devient plus importante ainsi que l’ellipticité 


L'effet observé est cependant très différent de celui que l’on réaliserai 
avec un couplage libre antenne-modèle. C’est que, même complètemen 
ouvert, l’atténuateur redresse les vibrations réfléchies et les rend mn. 
lèles à l'antenne ce qui est une façon indirecte de réduire le couplag 
«actif » entre le modèle et l'antenne. C’est un couplage résiduel qui es 
responsable de l'effet d'orientation que je viens de décrire. . 


1 
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Le modèle est donc actif par lui-même et réalise un élément rotateur 


“autonome grâce au couplage qui existe entre les deux résonateurs cons- 
ituant ce modèle. 


Etude de la dispersion spectrale. — En balayant le spectre her- 

“tzien, j'ai obtenu les courbes de dispersion de la rotation et de l'elip- 
icité de la figure 20. 

“On peut observer l’ap- 
parition de l'effet Cotton 

“hertzien pour une lon- 0 

“sueur d'onde de 13,2 cm. 

L'amplitude de l’anoma- 

he de rotation vaut envi- 

“ron 45° et l’ellipticité se 
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e signe de l’ellipticité 125 53 135 Ve 


biréfringent quart d’onde 
t ici négatif. La forme 

de cette anomalie, son amplitude, sa position dans le spectre, dépendent 

des caractères géométriques du modèle et aussi du guide utilisé, Ce rôle 

essentiel du guide pour obtenir un effet rotatoire avec ce modèle, peut 

S'expliquer par un renforcement énergique du couplage entre les deux 
résonateurs. 


Fig. 20. 


Réalisation des « inverses optiques ». — Une analogie intéres- 
sante que l’on peut réaliser avec le modèle autonome que j'ai déerit est 


figures conjuguées données par un miroir plan. Au modèle décrit corres- 
nd un modèle inverse constitué par des tiges métalliques identiques 
ét également éloignées l’une de l’autre mais orientées de façon telle que 
Si l’on regarde le modèle Le long de son axe, la tige L, étant la plus rappro- 
chée de l'observateur, on voit la tige L, faire avec la tige L, un angle 
le 300, 
+ Dans ces conditions, en plaçant dans le guide, avec la même longueur 
Ponde d'émission x, chaque modèle de façon que la vibration incidente 
aque la première tige L, de la même manière, on constate lorsque le 


signe contraire, ainsi que l’ellipticité observée dans la région d’absorp- 
Ion. 


» Conclusion. — Un modèle constitué par deux résonateurs aniso- 


Ile des inverses optiques. On sait que deux inverses optiques sont les 


couplage avec l'antenne est suffisant, que les rotations sont égales et. 
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actif. La dispersion, en fonction de la longueur d'onde, de la rotation 
et de l’ellipticité données par l’action de ce modèle sur l'onde, correspont 
alors à un véritable effet Cotton hertzien autonome. 


CHAPITRE VIII 


Autres études d’effets Cotton hertziens. 


Effet Cotton hertzien à 3000 MHz. — Le polarimètre hertziër 
que j'ai utilisé à 3 000 MHz a été réalisé par A. Charru. Il comprent 
les mêmes éléments que celui que j'ai décrit, parmi lesquels un atténua 
teur (11) et un biréfringent quart d'onde (12) particulière ment soi 
gnés. Le guide polarimétrique est un tube de 7 em de diamètre, fon& 
tionnant en mode TE,, pour 3 000 MHz. 
Le générateur est essen 
x tiellement un klystron 7264 
jp dont on peut, par déformat 

tion de la cavité, faire variè 
Ge e— ES et la longueur d’onde d’émis 
sion en espace libre d 
8,6 cm à 0,3 em. | 

Le mor est, 101, consti 
tué par deux tiges de laitoi 
de 2 mm de diamètre et di 
longueur respective 6o mn 
et 40 mm ; ces tiges son 
enfoncées à angle droit, « 

Fig. 30. 62 mm de distance, dan 

une baguette isolante dispo 

| sée suivant l’axe du guid 
d onde. La première tige fait avec la direction du champ électriqu 
de l'onde ineïidente un angle de — 659 et la deuxième un angle d 
o PE CAL (dans l'expérience dont je rapporte ici les résultats) (66). À 

En faisant varier la longueur d'onde d'émission du klystron, et ë 

mesurant la rotation p du plan de polarisation et le facteur d’ellipticité 
nous avons observé l'effet Cotton hertzien (fig, 30). 1 
É € est avec ce montage qu'il nous a été possible de montrer, pour 1 
première fois, que dans la bande d'absorption, l'onde est bien elliptiqu 
et non partiellement dépolarisée d’une façon incohérente, Nous avon 
mesuré, pour chaque longueur d'onde et par la méthode optique 
quart d'onde, l’ellipticité e’ égale à tg W (W étant l'inclinaison Re 
direction p de la vibration rectiligne reconstituée) (fig. 31). On constat 
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;" dr. fes 
à E US wa, re à : 
- que les valeurs de tg W et de « — | 7 coïncident à peu près, en tenant 


2] 52 2 Q Q 

pcompte de l'incertitude assez grande qui affecte les valeurs de \', incerti- 

À prude dont l'importance relative augmente pour les faibles valeurs de 
- l’ellipticité. Pour ces faibles 


… valeurs, il apparaît en outre Si 
> un écart qui semble systé- She à ge , 
ématique (les valeurs de + Î $ Es, 5 
e , F2 J1 ; 
-sont trop grandes). Cetécart 05!  # & 

% , = = 027 EN 
Rec s expliquer. par le fait + Ne 

- que la réponse du détec- Se 

7 2 Libre 0 L_ - # E i 
teur n est pas exactement 85 d 95 Ave 

- quadratique. Fig. 314 

Effet Cotton hertzien en espace libre. — En vue d'observer 3 


-un effet Cotton hertzien dans lequel le modèle serait aussi découplé que | 
possible du dispositif émetteur et du dispositif récepteur, j'ai pensé 
effectuer une série d'expériences enespace libre. Il me fallait alors disposer 
J d’aériens très directifs et j'ai eu la bonne fortune de pouvoir utiliser la 
technique des antennes hélicoïdales étudiée et mise au point par J. Bre- 
ton dans la bande des 1 000 MHz (3). 


al 


RAYONNEMENT DES ANTENNES HÉLICOÏDALES. — Lorsqu'une antenne 
“hélicoïdale est formée de spires dont la longueur est de l’ordre de gran- 
 deur de la longueur d'onde, le rayonnement dans l'axe estintense (31). De 
“plus il possède une polarisation circulaire si la différence entre Ja lon- 
loueur de la spire et la longueur du pas est approximativement égale àla 
“longueur d'onde ou si le nombre de spires est assez grand. Le sens dela 
“vibration circulaire est lié au sens géométrique de l’hélice et la phase de- 
Ja vibration est déterminée par l'orientation de l'extrémité bibre, Les : 
antennes hélicoïdales constituent des émetteurs et des récepteurs de : 
“vibrations circulaires (ou rectilignes en les associant deux par deux) et : 
RÉ itent par conséquent d'analyser les vibrations elliptiques (4). 


… Drsposirir EXPÉRIMENTAL. — 10 L’émetteur, construit initialement 


“au laboratoire par MM. Servant et Breton, résulte d’une modification 
d’un schéma publié par Lebrun (34). C’est un oscillateur à deux cavités 
1 D 0 . # . - 

‘accordables, coaxiales ; le conducteur central est une tige cyhndrique 
“le 12 mm de diamètre et le conducteur extérieur une cavité de section 


“droite carrée de 4,5 em de côté. La lampe utilisée est un tube 2C4o et 


l'appareil fournit une fréquence variable de 600 à 1 200 MHz, par simple 

déplacement du piston terminant la cavité anodique et accord. de Ja k 

&avité cathodique. 3 
1,0 onstituées par des hélices faites d’un gros filde * 
… 20 Les antennes sont constituées p , ss iESER 
cuivre (20/10 mm). Chaque hélice a une longueur totale de 60 emet ‘à 

à 5 

* Annales de Physique, 1958. 65 il 
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comporte 9 spires de de 8,5 cmet de pas 6,6 cm. Le centre de I: 


bande de fonctionnement se situe vers 27 cm, mais la bande passant 
est suffisamment large pour pouvoir utiliser ces aériens entre 20 et 35 cm 
L'une des extrémités des hélices est libre. L'orientation de cette extré 
mité impose, comme je l’ai dit, la phase de la vibration circulaire émise 
L'autre extrémité est raccordée à une prise coaxiale centrée sur ur 
disque réflecteur en laiton de 24 em de diamètre. Un élément coaxial à 


: 
piston mobile permet d'adapter l’impédance d'entrée de l'hélié 
(150 ohms) à celle du câble (75 ohms). ; 

L'aérien d'émission est constitué par un ensemble de deux hélice 
inverses, alimentées identiquement en parallèle, à partir d’une jonctio 
en T. La réception se fait également au moyen de deux hélices inverses 
Un cristal détecteur (1 N21) fournit, après mélange des ner captée 
par chaque hélice, le courant continu que l’on mesure. Ÿ 

3° Le modèle actif que nous avons utilisé est toujours un ensembl 
dissymétrique formé de deux résonateurs anisotropes non parallèle: 
Les tiges ont un diamètre de 7 mm et pour longueur respective 120 MX 
et 160 mm. Elles sont distantes de 200 mm et, dans l’expérience décriti 
‘elles sont respectivement inclinées de — 20° et de + 10° sur la directio 
du champ électrique. Si l’on place ce modèle seul dans le faisceau d 
l'onde, on n’observe pratiquement aucun effet. C’est qu'alors le co 
plage entre les deux résonateurs n’est pas suffisant. Pour augmenter € 
couplage, nous avons placé le modèle dans un cylindre métallique d 
25 em de diamètre et de 120 em de longueur. Pour éviter les phénomènt 
stationnaires et obtenir des résultats absolument indépendants de] 
position des éléments les uns par rapport aux autres, ce cylindre es 
terminé par des cornets d'adaptation dont l’ extrémité libre a 1 md 
diamètre. 3 


Les expériences ont été Faute en plein air. 1” axe de système £ 
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… Résultats obtenus (43). — La figure 33 représente, en fonction de la 
» longueur d'onde d'émission X, les variations de l'angle p et du facteur 
d’ellipticité +. L’ellipticité passe par un maximum pour À — 31,2 cm, 
alors que pour la même longueur d’onde, la courbe des rotations pré- 
sente un point d’inflexion (centre de l’anomalie de pouvoir rotatoire). 
Nous avons donc retrouvé, à 1 000 MHz et avec une technique très: | 


. différente de la technique habituelle un effet Cotton hertzien absolument 


) Le 


LAMPE 


AT 


AREA 


à 

L. f N: 

2 ÿ à 

y 20° A Se 
02 à 

4 : 01 

4 ie 

1 | 

&.. 30 31 32 33  Àcm ‘ 


“autonome, à condition toutefois de provoquer, au moyen d’un tronçon 
“de guide, un couplage énergique entre les deux résonateurs qui consti- 
“tuent le modèle actif. \ 


TROISIÈME PARTIE CPL 


ÉTUDES D’ANOMALIES ROTATOIRES MAGNÉTIQUES 


CHAPITRE IX MO. 


Rappel sur les anomalies 
de dispersion rotatoire magnétique en optique. 6 10 


Les premières observations du pouvoir rotatoire magnétique sont dues 
Faraday (1846) (d’où le nom général d'effet Faraday donné à toute 
tion du plan de polarisation d’une onde électromagnétique pro- 
uée par application d’un champ magnétique longitudinal). Verdet | 
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établit les premières lois quantitatives du phénomène (la rotation es 
proportionnelle à l'épaisseur de matière traversée et à l'intensité d 
champ magnétique) et classa les substances en corps positifs et en cord 
négatifs (suivant le sens de la rotation qu’elles provoquent comparé at 
sens du courant magnétisant). Un phénomène analogue fut observé pa 
Kundt et du Bois sur des lames minces de fer, de nickel, de cobalt, mañ 
dans ce cas la loi de Verdet ne s’applique pas. 


Anomalies de rotation paramagaétique. —. Le pouvoir rotatoin 
varie avec la longueur d’onde ce qui constitue la dispersion rota 
toire magnétique, Au voisinage et à l’intérieur des bandes d’absorption 


\s 


_ À. Cotton signala pour la première fois en 1896, qu'il existe dans le ca 
des sels paramagnétiques une dispersion anormale. La dispersion a alor 
même allure que la dispersion rotatoire naturelle et il est à prévoir & 
dichroïsme circulaire et une ellipticité. A. Cotton put montrer en effe 
que de part et d'autre de la région d'absorption, la rotation magnétiqu 
prenait des valeurs anormales de signe opposé. Mais ne disposant à cet 

époque ni de champs magnétiques suffisants ni de sources lumineuse 
assez intenses, il ne put étudier le phénomène à l’intérieur de la bande 
Jl assura RATE que le raccordement des courbes de dispersi® 
devait se faire par une anomalie en S et qu’une ellipticité devait appe 
raître dans cette région (17). C’est ce qui devait être confirmé par la suit 

au cours de l’évolution des recherches sur le pouvoir rotatoire pare 
magnétique (62). Les prévisions de Cotton (20) furent vérifiées pa 
M. Schérer (59) et par R. Cordonnier (15) qui ont obtenu une courbe 
dispersion de la rotation magnétique du chlorure de cobalt présen 
l'effet Cotton magnétique et dont la forme est absolument analogu 
celle de l'effet Cotton naturel (fig. 34). . 


Anomalies de rotation ferromagnétique. — a rotation obs 
vée lorsqu un faisceau de lumière polarisée rectilignement trave 
une mince lame de fer placée dans un champ magnétique longitudix 
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rest proportionnelle à l'intensité d’aimantation (loi de d'1 Bois). M. Cau a 
déterminé la valeur de la biréfringence circulaire qui apparaît (10) et a 


; comparé le résultat trouvé à celui que l’on obtient par l'étude de l’effet 


2 Kerr donné par la même lame. La vibration transmise est d'autre part 
* devenue elliptique et 1l existe un dichroïsme circulaire. 
Au phénomène de polarisation rotatoire ferromagnétique se rattache 
- l'étude des propriétés magnéto-optiques des colloïdes faites en 1907 par: 
E2- “otton et H. Mouton (18). Si l’on étudie la transmission de la lumière 
- polarisée à travers une solution colloïdale de Fer Bravais, obtenue en 
_ à une dialyse prolongée des solutions de chlorure ferrique, 
on constate queen appliquant un champ magnétique longitudinal, ik 
- apparaît une biréfringence et un dichroïsme circulaires. Les rotations 
> mesurées ne suivent pas la loi de Verdet et sont négatives ainsi que les 
“ellipticités. Ainsi il est intéressant de noter qu’en dehors d'observations 
…fragmentaires de Wood sur des sels de terres rares (74), la première 
démonstration expérimentale complète d’un dichroïsme circulaire 
- magnétique a été réalisée par Cotton et Mouton sur ces suspensions 
“colloïdales d'oxyde de fer. Ce milieu est en somme, un milieu ferro- 


magnétique transparent à la lumière, l'aimantation obtenue pouvant 
» devenir rigide si l’on ajoute de la gélatine fondue que l’on laisse, se 


prendre en gelée en présence du champ magnétique. On a alors un véri- 
a : 2 
table aimant transparent (A. Cotton). 


É 
2 


CHAPITRE X 


Anomalies de dispersion rotatoire magnétique 
des ferrites. 


Ô 


… Rappel succinct des propriétés rotatoires des ferrites. — Les fer- 
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fer Fe,0, dans lequel les ions de fer bivalent sont remplacés par une 


ou plusieurs sortes d'ions d’un autre métal bivalent (Mn, Co, Zn, Nijéte,}: 
4 n’y a qu’une seule sorte d'ions de remplacement, le ferrite est simple. 
Dinon il est mixte. Les propriétés magnétiques des ferrites sont liées 
à la répartition des ions dans le cristal (de structure spinelle) et à leur 
äction mutuelle (50). Pour les applications dont il sera parlé plus loin, 
es propriétés les plus remarquables sont la haute résistivité et la très 
Grande perméabilité magnétique. 

Mais dans les ferrites se manifeste un phénomène de résonance ferro- 
magnétique, lorsque les spins électroniques sont écartés de leur position 
d'équilibre par un champ magnétique. Il apparaît un effet de précession 
de Larmor dont la fréquence est proportionnelle au champ effectif et au 


rites sont des substances cristallines dérivées de l’oxyde mixte, de 


* 


étre 
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rapport gyromagnétique. En soumettant alors le milieu « gyromagné- 
tique » à l’action d’une onde polarisée rectilignement, la composante 
cireulaire de cette onde qui a le même sens que la précession est absorbée 
préférentiellement (52). é 

On peut donc prévoir qu'un fercite convenablement armanté provog 
quera une rotation du plan de polarisation d’une onde polarisée rectili- 
wnement avec apparition d’ellipticité dans la région de résonance (effet 
Faraday ferromagnétique) (55). L'étude complète de la rotation Faraday 
des ferrites a montré que dans certaines conditions cette rotation de 
nature non réciproque comme en optique, est d’abord positive et 
augmente proportionnellement au champ appliqué tant quil reste 
faible. IL y a ensuite un palier et inversion du sens de variation ; la rotas 
tion s’annule, change de signe au moment de la résonance et après être 
passée par un minimum redevient nulle (48). Le champ de résonance 
est de l’erdre de 1 o00 œrstedts pour 3 000 MHz mais il varie avec la 
forme et la nature du ferrite. 4 

Les applications techniques des ferrites sont variées en hyperfré= 
juences, suivant la région d'utilisation (2). Mais au point de vue polar 
métrie hertzienne, le grand intérêt des ferrites est de constituer um 
milieu possédant à la fois des propriétés magnétiques et une haute 


+ EL ES 7 ” 4 
résistivité. C’est done un milieu transparent aux ondes électromagné-= 


tiques, tout en étant ferromagnétique: On observe alors, dans ce cas 
sans trop de difficultés un, effet Faraday que l’on n'obtient que très 


difficilement en optique, soit par la technique des lames très minces dé 


fer (Kundt, du Bois, M. Cau), soit par la technique des solutions colloïs 


dales ferromagnétiques (A. Cotton et M. Mouton). à 


. Anomalie rotatoire magnétique des ferrites —-. Les phéno- 


_mènes observés avec les ferrites étaient les plus susceptibles de-me pers 


mettre la réalisation analogique d’un effet de dispersion anormale. En 
effet, les rotations obtenues sont considérables d’une part et d’autré 
part les valeurs du champ magnétique dont je disposais au laboratoire, 
pouvaient facilement faire tomber la fréquence d'absorption à l'intérieur 
du spectre hertzien que j'avais la possibilité d’explorer. Me 

L'idée de ces recherches est la suivante : la plupart des études de 
l'effet Faraday des ferrites ont été faites à fréquence constante, en faisant 
varier le champ magnétique ; on observe alors une anomalie impor: 
tante accompagnée, dans la bande d'absorption, d’ellipticité ; le centre 
de l’anomalie correspond à une valeur H, du champ appliqué ; mais lé 


_ fait remarquable est que cette valeur H, dépend, entre autres facteurs: 


de la fréquence de l’onde électromagnétique utilisée ; il doit done êtré 
possible de mettre en évidence un phénomène complémentaire en 
faisant varier la longueur d’onde tout en laissant le champ magnétique 
appliqué constant, c’est-à-dire en étudiant la dispersion spectrale d 


phénomène (47). 


‘ 


4 
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> A la valeur H, du champ appliqué correspond une longueur d'onde 
de résonance À,.qui devient le centre de l'effet. 


> Disposrrir EXPÉRIMENTAL. — Le polarimètre hertzien que j'ai réalisé 
peut être utilisé à l’étude de phénomènes ma gnétiques (pour un champ 
apphqué longitudinal), en disposant un enroulement magnétisant 
autour d’un élément de guide. 


Pour créer le champ magnétique J'ai utilisé un système de bobines 


He: 005: 


d'Helmholtz réalisé au laboratoire par A. Charru en vue d’autres 
|Srudes (13). Le champ produit par ces bobines atteint facilement 


“4 


x 500 œrsteds. La photographie reproduite sur la figure 35 donne une 
à vue d'ensemble de l’appareil. 

L Après avoir essayé différents ferrites, j'ai finalement observé les effets 
es plus intéressants avec des bâtonnets de « Ferrox cube IV B ». Ge sont 
des ferrites mixtes de nickel et de zine ayant la composition suivante : 


Fe,0, 50 p. 100, -NiO 24,9 p. 100, ZnO 24,9 p. 100. 


J'ai déjà souligné que, dans l’étude des ferrites dans le domaine 
Re la forme et les dimensions de l’échantillon jouent ‘un rôle 
“considérable, À la longueur, correspondent des effets de résonance 
longitudinale liés à la longueur d’onde. La surface de section droite de- 
1 échantillon provoque un \ebmbrement du guide plus ou moins grand 
jvant les dimensions transversales du guide et du ferrite. C’est un 
flet de cavité, variable bien entendu avec la fréquence. Il peut aussi 
pparaître, dans la propagation de l’onde, des modes parasites de type 
magnétique le plus souvent, RATE singulièrement les phéno- 
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: mères. Enfin la longueur d’onde de résonance à, est aussi sous la dépens 


dance ae tous ces facteurs. A 
D'autre part, on sait que le ferrite est un matériau du genre céramiqué 


extrêmement difficile à travailler sans installation Dé ale et je ne 


pouvais songer à modifier progressivement les dimensions des bâtonnets 
dont je disposais. Le but de mes expéirences n’était d’ailleurs pas dé 
suivre l’évolution des phénomènes avec la ‘orme ou la grandeur des 
échantillons. ! 
Pour réaliser une section convenable, je me suis donc contenté d’assos 
cier en faisceau, trois bâtonnets de ferrite IVB de 95 mm de longueur 
et 0,7 mm de diamètre. L’axe du faisceau coïncide avec l’axe du guides 
En faisant tourner ce faisceau autour de l’axe du guide, on peut vérifier 
que’ les effets obtenus sont pratiquement inchargés. 
» 
Étude à longueur d’onde constante. — Nous avons d’abord 
fat varier le champ magnétique en gardant la longueur d’onde d’émiss 
sion constante, Suivant la valeur de cette longueur d'onde, la forme des 


.. courbes de dispersion de retation change et on peut observer des varias 
tions de deux types très différents. 
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xs DES GRANDES LONGUEURS D'ONDE. — Si la longueur d'onde 
d'émission est supérieure à 14,09 cm, la disjersion de rotation a la forme 
» caractéristique des anomalies déjà relevées par d'autres auteurs. La : 
- rotation, d'abord nulle, croît puis diminue, change de signe, recommence 


augmente ainsi que son amplitude. L’ellipticité augmente également. … 
- pour atteindre une valeur voisine de 1 (transmission sélective d’une seule j 
“vibration circulaire par dichroïsme circulaire total). Le signe de l’ elip- 

icité, déterminé par la méthode du biréfrigent quart d'onde, est ici‘ 
Pace De plus le champ critique H,, res au maximum 
d'ellipticité, croît lorsque la longueur d’onde décroît (fig. 36). 


” Cas DES PETITES LONGUEURS D ONDE. — Si la longueur d’onde est 
» nférieure à 14,09 cm, la forme des courbes obtenues en modifiant le champ 
“magnétique, a complètement changé (fig. 37). La rotation part encore 4 
de zéro mais augmente constamment pour atteindre 1800 lorsque le V 
champ est très grand. L’ellipticité apparaît dans la région où la courbe  :! 


de dispersion présente un point d'inflexion (la rotation correspondante 
"4 ? 
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est alors voisine de go°). Si la longueur d’onde augmente, l’ellipticité® 
maximum augmente aussi et atteint une valeur voisine de 1. Le signes 
de cette ellipticité est toujours le même. ; 

Il existe donc une valeur remarquable de la longueur d’onde (14,09 em 
dans les expériences que nous avons faites), pour laquelle se produit les 
changement de forme pour les courbes de rotation. À cette longueur 
d’onde correspond un maximum d’elliptieité égal à 1, pour un champ 
extérieur de 1 o40 œrsteds et une pente de l’anomalie pratiquement 
verticale. Ce changement d’allure n’est d’ailleurs pas seulement lié à la* 
nature du ferrite mais aussi à sa forme et aux dimensions de l’échantillon” 
et du guide utilisés. “4 


4 


u 

: 

x 

à 

Fig. 38. L. 

ni 4 
| à 
Etude de Ia rotation à champ magaétique constant. — La 
forme des anomalies obtenues ci-dessus en faisant varier le champ. 


magnétique, rappelle tout à fait celle des effets Cotton de rotation 


magnétique, lorsque c’est la longueur d’onde qui varie (30). Mais 
partir du réseau de courbes ainsi obtenues, il est possible de déterminer 
la rotation et l’ellipticité en fonction dela longueur d’on 


a 


de, à cham 
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| ; 
.  Sile champ est inférieur à 1 040 œærsteds, la forme des courbes de. # 


dispersion spectrale présente la même allure que les courbes obtenues en 

faisant varier le champ magnétique lorsque la longueur d’onde est 
Supérieure à 14,09 cm. La rotation s'inverse et change de signe sans ÿ 
jamais beaucoup s'éloigner de la valeur zéro. Lorsque le champ AA 
‘augmente, l’ellipticité augmente aussi et l’on retrouve naturellement la 
valeur 1 pour H = r 040 œrsteds et À — 14,09 em. 
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Fig. 39. 


Si le champ est supérieur à 1 040 œrsteds, la forme des courbes de 

spersion spectrale présente une anomalie de grande amplitude puisque 4 
rotation, d’abord très faible, augmente, présente un point d’inflexion 
finalement s’approche de la valeur limite 1800 (fig. 39). La longueur ES 
d'onde à, qui correspond au centre de l’effet varie avec le champ appliqué He 

t l’inversion de forme s'effectue évidemment pour : À — 14,09 em et 

1 — ï 040 œrsteds. à 
bi ue complémentarité entre l’action de la longueur d'onde et. 
celle d 1 champ appliqué. Mais les valeurs de x et de H qui correspondent, 
Pinversion dépendent naturellement des dimensions de l’échantillon 
du guide utilisé. ARE 5 
_ Ilest cependant possible de remarquer que c’est parce que la longueur cé 
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d'onde de résonance X, (correspondant au centre de l'effet obtenu à 
champ constant) varie avec le champ, que cette complémentarité appa- 
raît. Elle ne se produirait pas dans l’étude optique des rotations paras 
magnétiques par exemple où la longueur d'onde à, est fixée par la nature 
même de l’élément paramagnétique. Dans ce cas, quel que soit le champ; 
l’anomalie apparaît toujours à la même place dans le spectre (quoique 
parfois la longueur d’onde d'absorption varie avec la concentration (15))A 
La courbe Le variations de la rotation avec le champ magnétique 
correspond alors à la vérification graphique de la validité de la loi des 
Verdet (qui est d’ailleurs en défaut pour les substances ferromagnéss 
tiqués). 

En étudiant les rotations produites par les ferrites, à champ magné- 
tique constant, on constate bien que la longueur d’onde varie avec lé 
champ appliqué et en sens contraire. C’est ce phénomène qui permet 
d'expliquer pourquoi les courbes de dispersion en fonction du champ 
magnétique présentent une anomalie analogue à l’anomalie spectrales 

Mais l'intérêt de cette étude réside surtout (à notre point de vue) dans 
l’obtention en polarimétrie hertzienne, d’un effet d’anomalie rotatoire 
magnétique lié à la longueur d’erde. Cet effet, en un sens, apparaît 
comme un efjet Cotton hertzien de rotation ferromagnétique. 


L 


CONCLUSION n 


J’ai réalisé un polarimètre hertzien permettant d'effectuer dans la 
bande des 2 000 MHz, les principales mesures que l’on est amené à fan e 
en optique, c’est-à-dire la mesure de la rotation du plan de polarisation 
de l’onde électromagnétique et la détermination de son ellipticité éven= 
‘tuelle. Dans ce but, j'ai d'abord construit un générateur fournissant une? 
longueur d'onde ble de 12,5 à 17,5 cm. J’ai ensuite précisé les 
conditions de réalisation d’un polarimètre en guide circulaire, dont ] j'ai 
décrit les éléments essentiels : le dispositif émetteur- 0 ee l'atté- 
nuateur de découplage, le biréfringent quart d'onde, l’analyseur tour= 
nant et la terminaison absorbante fond anti- reflets). ? 

Dans une première série d'expériences, j'ai étudié l'effet Cotton 
hertzien naturel. J'ai précisé les conditions de son obtention et les diffé” 
rents paramètres dont il dépend. J'ai montré en particulier, qu'un modèle 
moléculaire de W. Kuhn, constitué par deux résonateurs anisotropes, no 
parallèles, fortement UE entre eux par le guide et découplés de 
l'antenne, est responsable d’un effet iotatoire autonome, indépenda 
de sa position dans le guide et dont la dispersion ile présente d À 
caractères tout à fait analogues à ceux de l'effet Cotton optique : varia 
tions en $ de la rotation et apparition d’ellipticité passant par un maxi 
mum au centre de la bande où se manifeste l’anomalie. > ; 
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… magnétique produites par les ferrites et la dispersion du phénomène avec 
4 la fréquence en même temps que sa dispersion aveclechamp magnétique 
: appliqué. Les deux effets observés sont complémentaires ; celui que l’on 
… obtient à champ constant, en faisant varier la fréquence de l’onde 
4 “électromagnétique peut être considéré comme une sorte d’effet Cotton 
hertzien magnétique, d'origine ferromagnétique. Cet effet est compliqué 
par l'influence des dimensions respectives du guide et de la substance 
» active, influence qui explique les deux formes assez différentes de 
» courbes de dispersion que j'ai observées. 

En résumé, j'ai obtenu, dans le domaine hertzien, des effets rotatoires 


maliés Cotton de pouvoir rotatoire naturel et de pouvoir rotatoire 
* magnétique, une identité de forme particulièrement remarquable. La 


Dans une autre série d'expériences, j'ai étudié les anomalies de rotation 


spontanés (ou naturels) et des effets rotatoires magnétiques dont les. 
» variations en fonction de la longueur d'onde présentent, avec les.ano- . 


technique polarimétrique que j'ai mise au point pourra aussi, par la 


…. suite, être utilisée à d’autres études. 
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INTRODUCTION 


f 


- Parmi les problèmes de spectroscopie qui suscitent le plus d'intérêt 
Jheure actuelle figurent la détermination des moments nucléaires, 
c'est-à-dire des spins, des moments magnétiques et des moments qua- 
drupolaires, et l'étude des déplacements isotopiques. 


niet dt dt as 


U 


re 


< ds 


La détermination des moments nucléaires a fait de gros progrès 
# à la spectroscopie des radiofréquences, mais un certain nombre 
e 


problèmes relèvent encore de la spectroscopie optique, car la pre- 
ière ne permet d'étudier que les niveaux les plus profonds des ato- 


nes. Quant à l’étude des déplacements isotopiques, elle ne peut être 
faite que par spectroscopie optique. 
4 Un équipement original permettant ces études qui exigent des pou- 
“Noirs de résolution très élevés, a été réalisé à Bellevue, grâce à un 
énsemble de recherches poursuivies par P. Jacquinot et ses collabora- 
teurs (27) (31) (37) ( (46) (58) (59) et son application à l'étude des dépla- 
ments isotopiques et des problèmes nucléaires en général, nous fut 
Le à H. Chantrel et à moi-même. Tandis que H. Chantrel se consa- 
rait à la réalisation d’un spectrophotomètre Fabry-Perot enregistreur, 
e m'orientais vers l'aspect spectroscopique des problèmes à résoudre. 
s Dès que le spectromètre Fabry-Perot a commencé à fonctionner, 
7: 
| 4 al Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université. de Parts 
our obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue 
e 15 mai 1957, devant la Commission d'examen. 


» … Annales de Physique, 1958. 66 
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nous avons étudié ses possibilités en mesurant la structure hyperfine 
/ des raies du spectre d'arc du mercure. Les premiers résultats dépassè; 
rent tous nos espoirs : grâce à la finesse et au contraste élevé du Fabry; 
Perot à couches diélectriques, nous pouvions enregistrer des compo; 
santes faibles qui n'avaient jamais été résolues. Par la suite, toutes les 
améliorations apportées au spectrophotomètre Fabry-Perot ont été véri 
fiées en étudiant une raie du mercure, et une partie des résultats ainsi 
Ÿ obtenus a été utilisée récemment à la détermination du moment qua 
‘: drupolaire de l’isotope 204 (12). 

La première application de notre spectrophotomètre à un problème 
nouveau a été la mesure du spin de l'isotope 105 du palladium. Etant 
donné la structure complexe des raies, le problème se ramenait à des 
mesures d'intensité pour lesquelles le spectrophotomètre était tout indi 

. qué. Le travail était en cours lorsque nous avons eu connaissance du 
résultat obtenu par le Docteur A. Steudel (24), résultat que nos mesu: 
res n’ont pas tardé à confirmer (11). Ce fut le point de départ de nom: 
à breux échanges d'informations avec les collaborateurs de M. le Profes: 
seur H. Kopfermann. Brix et Kopfermann venaient de publier lew 

table des structures hyperfines des termes et raies atomiques (23) et c@ 
important travail les avaient conduits à s'intéresser tout spécialement 

aux déplacements isotopiques des éléments lourds (A >> 85) pour les 

à quels l’ « effet de volume » est prépondérant. Ayant réussi à sépare 
=. dans le déplacement isotépique d’un terme spectral donné la part pr@ 
venant de la configuration électronique, ils ont pu définir une « cons 

5 tante de déplacement isotopique » (21) qui est caractéristique de K 
paire d’isotopes considérée. L'étude du déplacement isotopique perme 
donc d'obtenir des informations très intéressantes sur la distribution di 
# charge nucléaire, puisque, pour un élément ayant plus de deux isoto 
pes, la variation de la constante de déplacement isotopique indique K 
variation relative du rayon du noyau par addition de neutrons. 


En utilisant les données expérimentales disponibles en 1951, Brix e 
Kopfermann avaient calculé la constante de déplacement isotopiqu 
d'un grand nombre d'éléments de la région de la classification périodi 
que comprise entre le rubidium et le plomb (22). Ils avaient ainsi p 
mettre en évidence la variation de cette constante en fonction du nom 
ses bre de neutrons et montré les « sauts » caractéristiques au voisinag 


des nombres magiques 50, 82 et 126 et entre N —88 et N= 90,4 

i, dernier saut étant dû à la forte déformation du noyau, confirmé 
… depuis par la théorie de Aage Bohr du modèle collectif. ] 
ÿ » UNE ; r serre 
L'étude systématique de Brix et Kopfermann indiquait clairemen 
# les éléments pour lesquels les données expérimentales étaient insuffi 


santes ou même manquaient totalement et il m’a paru intéressant d 
consacrer à cette étude le magnifique équipement existant à Bellevue 
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2 

4 CHAPITRE PREMIER 

2 

4 Théorie du déplacement isotopique 
4 des éléments lourds. 


VE 


RAS 
dut 


_ Les raies spectrales des différents isotopes d’un même élément sont 
D osabement déplacées les unes par rapport aux autres. Ce phéno- 
- mène, appelé « déplacement isotopique », est la conséquence de la dif- 
Iérence des interactions entre les noyaux des isotopes et la couche 
“électronique. Cet effet provient, soit de l'entraînement du noyau par 
lélectron optique autour du centre de gravité commun : c’est l'effet de 
masse, soit de la différence des potentiels nucléaires agissant sur les. 
“couches électroniques : c’est l'effet de volume ou effet de champ. Le- 
premier effet prédomine au début du système périodique, jusqu’au 
“sirontium (Z— 38); le second a été observé à partir du molybdène: 
4). 
à Le plus grand déplacement isotopique qui ait été mesuré jusqu’à 
maintenant est la séparation de 31 200 mK (‘) entre l'hydrogène et le: 
“deutérium observée par Ballard et White (4) dans la raie 938 À de 
Mas de Lyman ; le plus petit est la séparation de 0,6 mK entre les 
sotopes 69 et 71 du gallium, mesurée récemment par Jackson (56) 
ans la raie 4 033 À. 
… Les théories de l'effet isotopique ont été développées dans plusieurs 
fi et articles (Arroe (3), Klinkenberg (62), Foster (43), Striganov 
et Dontsov (103)), mais c’est dans le traité de Kopfermann sur les 
moments nucléaires (64) que ce problème est exposé de la façon 


ny 


fs 


théoriques obtenus. 


» |. Effet de masse. — Cet effet intéresse toutes les raies. D’après la 
héorie de Niels Bohr de l'atome d'hydrogène, le fait qu’un noyau n’a 


pas une masse infinie conduit à remplacer dans la constante de Ryd- 


L : mM 
berg la masse réelle de l’électron par sa masse réduite p— — TN: Cette 


e. . atue! M : Ur 4 
onstante devient : Rx = —5- = R, ER Er soitRi vR, ( LENSE } La 


valeur d’un terme spectral devient : 
5 m 


, 72 
El Tue Toi 5) f 


est le terme correspondant à un noyau de masse infinie. Le 


Le 


© 


1 (1) I mK — 1 millikayser — 10° em. 


a plus complète. Il suftit donc de rappeler ici l'essentiel des résultats pe 


Pr 
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terme de l'isotope lourd est donc moins déplacé vers la limite de la 
série que celui de l’isotope léger. Si l’on attribue un déplacement 1S0=- 
topique nul à la limite de la série, c’est le terme de structure fine dé 
l'isotope le plus lourd qui est le plus profond. Pour le déplacement du 
terme entre deux isotopes de masse M, et M:. on a : 


TEE PEER ET 
QE ms ILE % Mp (& à) ® 
en posant M—A m,, où m, est la masse du proton et A la masse ato# 
mique de l’isotope. 


Dans une raie de nombre d’onde 5, la séparation des deux isotopes 
sera : 


m A: — A: ôA 
6 G 


F Er 4 
d .J 10 COL 
Mp A1A> AiÂe 49 


A l'effet d'entraînement du noyau se superpose, dans les atomes à 
plusieurs électrons. l'effet de couplage de Hughes et Eckart (51). Par 
suite de relations de phases entre les électrons individuels, cet effet 
peut augmenter ou diminuer l'effet de masse simple suivant que le 
mouvement des électrons se fait en moyenne dans la même direction 
(système des singulets) dans le cas d’un atome à deux électrons ou en 
direction opposée (système de triplets). En outre, l'effet de masse spé: 
cifique ne se fait sentir que si les nombres quantiques orbitaux des 
deux électrons diffèrent d’une unité : A—= +1. 4 

L'étude de l'effet isotopique des éléments légers montre que l'effet 
de couplage est du même ordre de grandeur que l'effet de masse sim? 
ple. Comme ce dernier est inversement proportionnel au carré de le 
masse atomique, on peut admettre que l'effet de masse devient négli 
geable à partir des terres rares (A — 140). L 

1 

ll. Effet de volume. — Dès 1918, Aronberg (2), puis Merton (73 
observèrent une variation de longueur d'onde de la raie 4058 À di 
plomb, suivant qu’ils utilisaient du plomb ordinaire ou du plomb pro 
venant de la pechblende ou de la thorite. Merton fit une observatiot 
analogue sur la raie 5351 À du thallium, en employant successivemer 
du thallium ordinaire et du thallium tiré de la pechblende. Mais @ 
n'est qu'à partir de 1931 que le déplacement isotopique des élément 
lourds fut étudié systématiquement, à la suite des travaux de Schulé 
et Keyston (97) et de Jackson (55) sur le thallium et de Kopfermann (63 
sur le plomb. On observe un déplacement isotopique dans les élémen 
lourds presque exclusivement dans les raies dont un terme appartient : 
une configuration qui a un ou deux électrons s (ou un électron Pig 
dans sa couche externe. Si l’on attribue aux térmes sans électron s ui 
déplacement isotopique nul, on constate que dans un terme ayant ui 
déplacement isotopique, c’est l’isotope le plus léger qui est le plu 
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; 

- profond et que, de plus, les termes isotopiques ne sont plus approxi- 
- mativement équidistants, comme c'était le cas dans l'effet de masse. 
En particulier le terme d’un isotope impair de masse À + 1 est plus 
rapproché du terme de l’isotope de masse À que de celui de masse 
LA + 2: c'est le phénomène connu sous le nom de « odd-even stag- 
“gering ». 

«+ L'effet de volume décroit avec Z et pour Z & 4o, il est de l’ordre de 
» grandeur de l’effet d'entraînement simple. 
ee 


… Il-1. THéoRiE DE L'EFFET DE voLuMe. — Pauli et Peierls (90), dès 
“1931, ont émis l'hypothèse que l'effet isotopique des éléments lourds 
» était dû au fait que les champs nucléaires diffèrent du champ coulom- 
- bien par suite de l’extension finie des noyaux, d’où les noms d’ « effet 
de champ moléculaire » ou d’ « effet de volume » qui ont été donnés à 


ce phénomène. 


NE" AS 


Tant qu'on se représente le noyau comme une charge ponctuelle sans 
“structure et qu’on admet que le champ nucléaire electrostatique est 
purement coulombien jusqu’à la distance r — 0, l'énergie de liaison 
d'un électron aux différents noyaux isotopiques doit être la même et 
“dans un terme spectral donné, les niveaux des différents isotopes coïn- 
“cident. Au contraire, pour un noyau de volume fini, le champ coulom- 
“bien qui règne à l’extérieur du noyau se transforme à la surface du 
noyau en un champ de force différent, soit que la distribution de 


charge du noyau produise une modification de ce champ d’origine 


purement électrostatique à l'intérieur du noyau, soit que des forces 


". 


extra-nucléaires de faible portée se superposent au champ électrostati- 
que. La distance au centre du noyau à partir de laquelle commencent 
ces écarts au champ coulombien est, par définition, le rayon du noyau r,. 
Dans l’hypothèse du noyau incompressible, on a : r, — R;A‘#*, avec 
Ro mw1,14.1071% cm pour les éléments compris entre l'indium et le 
bismuth et Ro = 1,34. 101% cm pour les éléments légers (!). 

Cette variation du rayon nucléaire avec la masse entraîne que pour 
les différents isotopes d’un élément le champ commence à différer du 
champ coulombien à une distance différente du centre du noyau, dis- 
tance d'autant plus petite que l’isotope est plus léger. Par suite, pour 
un électron qui pénètre dans cette zone critique, c'est la liaison à l’iso- 
tope le plus léger qui sera la plus forte et il en résulte que le terme 
isotopique correspondant sera le plus profond. 

» Parmi les électrons, ce sont les électrons s, et à un moindre degré les 
électrons pi2. qui s'approcheront le plus du noyau et ils seront Îles 


“principaux responsables de l'effet de volume. De plus, les électrons 


L (:) Résultat d'expériences de diffusion d’élecirons par les noyaux eflec- 
tuées à Stanford University (45). 


V4 
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étant plus fortement attirés par le noyau pour les Z élevés, l'effet isoto 
pique sera d’autant plus marqué que l'élément est plus lourd. 

On peut calculer le déplacement isotopique. associé à un électron, 
pour divers modèles nucléaires. C’est ce qu'ont fait successivemen 
Bartlett (6), Racah (91), Rosenthal et Breit (17) (94), Broch (26), Br 
et Kopfermann (21), Crawford et Schawlow (36). = 14 

, Actuellement, on admet généralement que le champ nucléaire es 
bien représenté, à l’intérieur du noyau, par le potentiel : 


3 1/r\212e | 
=— 1 _ — == E 
g(r) [ 2 ax 2 (£) ro ( 
ui correspond à une charge supposée distribuée uniformément dan 
tout le volume du noyau considéré comme une sphère incompressible 


Co lo+ôro & 
AR ic 


P(r) 


Fig. 1. — Allure de la variation du potentiel nucléaire pour deux isotopes 


D’après Racah, l'énergie perturbatrice produite par y(r), différene 
des potentiels de deux isotopes à l’intérieur du noyau, est, pour wi 
électron s, de la forme : | 


SW — J 'eva(r).Bgtr) .4rr?dr -\ 

où ep.(r) est la densité de charge électrique de l’électron s dans À 
noyau : #4 
204 1){o) /aZ\ap— es 1 

epe(r) —\€ HUTIENNS : 5)" * Jrad (< 


. où 4{(0) est la densité de charge non relativiste de l’électron à l'endroi 


du noyau. , à 
«, est le rayon de la première orbite de Bohr de l’atome d’hydrogènt 


Fest la fonction factorielle et : e 
p—V/1— Ze, À 
« étant la constante de structure fine : à — ca | L 


AE 
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De (1), on tre : 


& 3 Ze r \2 
NA EE [r—(?) J:ôro. (4) 
En portant (3) et (4) dans (2), on obtient : 
( _ 8mp+i) 22\20—2 3 Ze | o 
Nu - (0). Eh Poe + ôrs. si (2) r®?.dr (5) 


Qui, par intégration dans le domaine du noyau devient : 


à 2&rlo + 1}4 (0)Ze? 2Z\20—2 2, Ôr 
WE GE ae Gp 0: FE F MT (7) 


… (0) est évalué à l’aide de la formule de Goudsmit-Fermi-Segré : 


où Z, est la charge nucléaire effective agissant sur un électron à grande 
distance du noyau (Z,—1 pour l’atome neutre, Z,— 2 pour l’atome 
ne fois 1onisé). 


È onique (n,—R, Zi/T). 


Si l’on remplace dans (7) L?(o) par sa valeur, et si l’on y introduit 
2 » 1 


On voit que le déplacement isotopique est le produit de deux fonc- 
LA . 
ous dont la première, — . “e , ne dépend que du terme spectral consi- 


Na N 


à - rs 
déré et la seconde, c(z, Don )ne dépend que du noyau. 


En considérant un er où toute la charge est concentrée à la sur- 
fa Je du noyau, on obtiendrait : 


TT (2p +1) 420 + 1) ° 


n, est le nombre quantique principal effectif de la configuration élec- 


Phidentité : R,.Go— >. e , on obtient finalement : 
riw Za_ da 12(0 + 1)R, (2) êrs ) ÿ 
TE pr ° dn ‘(264 i)(20 + 8)[ {20 +1) \% “on 9 
t en posant 
êre 12(bH IR, Era ro ne 

4 c(z. 40 res 1)(20 + 8) {2p + 1) © | © °T (10) 
on a : 

| o 2 dna r =) 

ES dr .C(Z, To; rl ; (11) à 


a bo +R ()e RE. C(2 ro 2e). (2). 
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c 

Si l'on généralise au cas d’un modèle nucléaire quelconque, 0 
obtient pour ÈW une expression de la forme : 

SAR za dna ôro) fo > d 

WE - 7 KZ, JL eëe(r)F(r)dr (ii 

où F(r) est la partie radiale de la densité de charge électronique réell 

à l'endroit du noyau, et ô(r) la variation de potentiel produite par 1 

variation èo,'r) de la distribution de charge du noyau quand on pass 


d’un isotope à l’autre. La grandeur : 
C —K(Z, lo; 72) ['e8e(r)F (dr (il 


dépend du modèle nucléaire de deux façons : 


1 par la distribution de charge nucléaire dont le potentiel déteæ 
mine p,(r), £ 
2° par la variation Ô6,(r) de la distribution de charge nucléaire et pa 
suite de ôv(r). “ 
De toute façon, la grandeur C ne dépend ni de la configuration éle 
tronique, ni de l'état d’ionisation de l’atome. Elle peut donc servir 
caractériser le déplacement isotopique entre deux isotopes d’un seul 
même élément. Si l’on considère le déplacement entre deux terme 
isotopiques produit par un électron s unique, on a : 
ÔT+ 
Za dna 
El 


© dn 


cz (18 


Ta 


C'est la (constante de déplacement isotopique » de Brix et Kopfa 
mann (21), dont la valeur ne dépend plus que du modèle adopté. # 

Si ÔTep(ns) est le déplacement isotopique observé, causé par un éle 
tron s, on pourra donc déterminer une « constante de déplacemer 
isotopique expérimentale » CG, telle que : 


ÔTexp(ns) ‘à 

Cox = = — . (lt 

DE ou 
na dn : 


y . F7 ur eS , | k 

Pour comparer la théorie et l’expérience, on choisit généralement 

modèle de la sphère uniformément chargée. On suppose en outte qi 
le volume du noyau est proportionnel à sa masse, c’est-à-dire que : 


‘ 


ro —=kR,.A'" cm 
et: 


Di ob éd 


ROCHER EE 
Lg 


2" A NE Ve ENG PAST | ON 


Léo ROLE, SE 


Ÿ 


; hr 


TT EN EE TO ME CU EE CE SP ON SRE du 


_ 


SUR LE DÉPLACEMENT ISOTOPIQUE DANS LES SPECTRES ATOMIQUES 1027 


.… 
D'après (10), on a donc : 


Le &R (0 +1) 2Zr0\2p ëA 
SITE" {20 + 80426 + 1) * % ) A (17) 


Humbach (52) a calculé Cx pour chaque valeur de Z et une valeur 
correspondante de À en supposant que A — 2 et que Ro—1,4.101* cm. 


- Pour obtenir Cy dans le cas où Ro —1,2.10—13 em et pour une valeur 


de À différant de AA de celle choisie par Humbach, il suffit de multi- 
$ , - 20 2p\AA 
plier son résultat par le facteur 1 — Re (: — + : 
Si l'on considère un élément ayant trois isotopes pairs de masses À, 
À + 2, À + 4, le déplacement isotopique relatif s'exprime par la for- 
mule : 


G(A EE 2 ASE) 20\ a 
C(A, À + 2) = 1—(1—*%)5. (18) 


3 

Au cours de ce travail. les déplacements isotopiques relatifs ont été 
mesurés avec une grande précision pour les éléments suivants : cad- 
mium, néodyme, osmium, mercure et plomb. Les résultats obtenus 
pour quelques couples d’isotopes sont indiqués dans le tableau I. 

Il est évident que le modèle de la sphère homogène chargée dont le 
volume est proportionnel à la masse, est incapable d'expliquer les 
déplacements isotopiques observés. 


Ayant observé dans le samarium (Z — 62) un « saut » du déplace- 


: : ; ; 150-152 
ment isotopique relatif analogue à celui du néodyme (anse — 1,46). 


_ Brix et Kopfermann (21) établirent un rapprochement avec le saut du 
. moment quadrupolaire de l’europium (Z = 63) entre les mêmes nom- 


4 


bres de neutrons, 88 et go. Ils attribuèrent cette anomalie à une forte 
déformation du noyau. Cette hypothèse n’a pas tardé à être confirmée 
par les théories du modèle « unifié » de Aage Bohr (15) ou du modèle : 
collectif de Wheeler (49). 

. Selon le modèle collectif, la variation rapide du potentiel près du 
bord du noyau crée une surface du genre membrane qui est capable de 


subir une oscillation (modèle de la goutte liquide) ; il en résulte que le. 
champ moyen dans lequel se déplacent les nucléons n’a plus la symé- 


trie sphérique. Le noyau a donc une déformation permanente, que 
Bohr suppose sphéroïdale, ce qui implique l'existence d’un moment 
quadrupolaire intrinsèque Q5 (16). 


* [l-2. EFFET ISOTOPIQUE DU A LA DÉFORMATION DU NOYAU. — Brix et 


Kopfermann (21), Wilets, Hill et Ford (105) et Bodmer (14) ont calculé 


l’« effet quadrupolaire de déplacement isotopique » dans le cas d'un 
noyau ayant la forme d’un ellipsoïde de révolution chargé uniformé- 
ment. Si l’on désigne par r(0) le rayon vecteur d’un point de la sur- 


“à 
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face, 0 étant l’angle du noyau vecteur avec l’axe de révolution, on a 


r (0) = nr . 7 cos? o—;)] 


7 
4 

Le) 

—" 


où r, est égal aurayon de la sphère de même volume, au second ordre * 
près en «. ; 


TABLEAU I 


Déplacements isotopiques relatifs. 


| 
Élément Z 0 Calculés Mesurés Pages 
IIO-II2 
Cd 48 0,937 ee 0,993 1,00 + 0,02 
1066 
II2-114 \ 
TTO-112 +" 9/93 Æ 0,02 
\ 144-146 
Nd 60 0,899 PA 0,995 0,94 -- 0,04 
x 1064 
148-150 
146-148 Ce 1,42 0,05 - | | 
188-190 
’ S 76 0,832 186-188 0,995 0,85 + 0,05 
190-192 
188-190 + 0,87 + 0,02 
200-202 Ü, 2 ER 
Hg 80 0,812 108-208 0,995 I,IT + O,01 + 
202-204 me | 
200-202 Ares + 
S 206-208 : | 
Pb 82 0,801 ue 0,995 I,12 + O,01 1051. L È 


. l'axe de révolution, on a : a— A ue —rç(1 +a)etb ie de M —. 
| avec a > 0. s À 


. (2 A 1 5 
- ÿ 4 î t à 
K è 


l L ‘ 
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4 Soit ep, la densité de charge moyenne. Dans la partie de l’ellipsoïde 
à extérieure à la sphère de rayon b, on a une densité de charge : 


eo(r) — ep,(1 —cos 0) = epaf =). (20) 


Pour r < b, la différence entre le potentiel de l’ellipsoïde et celui de 
_ la sphère est : 


NRC US, Q@r) à 


“x 
% 
>" 4 LA 
à “e 
er à £ 
1 * 
* 
LL ul 
" 
# , À Ü Le ' 
… Fig. 2. — Variations du potentiel nucléaire et de la distribution de charge 


du noyau dans le cas de la sphère et dans le cas de l’éllipsoïde de révo- 
lution de même volume. 


» volume normal. On a pour la variation de l'énergie de liaison d’un 
» électron s produite par la déformation du noyau : 


Din. 10 lepe(r)AV(r)4rr?dr see 


12T (p+1) 12 A re. œ? 
1 RTE TETE NT -#U0).Ze 3 AR RM 
mn j , AUEPOY 

- en se limitant au terme en a?. Le résultat est identique pour un ellip- HSE 


# soïde aplati. mt 
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Le déplacement isotopique engendré par la déformation différente de 
deux isotopes sera donc : 


W 2 
ÔT SA el a) ee ° dna . CRISE RIRES . (E}rere. Ô(x?) : 
@ hc ni dn (29 + 1)l {20 +1) Co ( 3) | 
33\4 
_Za dm G É 
a ds 


en désignant par C, la constante de déplacement isotopique dû à la - 


déformation. 
. En comparant (23) et (17), on voit que : 
Ca LE 3 G(æ?) : 
| a = % ‘(20 + 8).A. TU (24) 


La constante C, sera positive ou négative suivant que la déformation & 
croît ou décroit lorsqu'on passe d’un isotope à un autre. 4 
Si l’effet de volume normal et l’effet de déformation suffisent à expli-« 
quer les déplacements isotopiques observés, on doit avoir : ] 


Ce = Ci tn Gé (25) 
Remarque. — Dans la littérature actuelle, on utilise souvent 
* d’autres paramètres de déformation que à, à savoir : € 


1) un paramètre généralement désigné par s, à, ou FE qui est l'ellip=à 
0 e4 
ticité. On a : ‘4 


a — b a Ï 
=== —-X, 
ro 2 $ 
2) un paramètre £ : 48 
TA 
64 be ie 1,06 € L 


D'autre part, le moment quadrupolaire intrinsèque d’un noyau est 
donné par les expressions équivalentes suivantes : 


ENT A 


(Eee hZrèe = gr = Gr! 
À 5 Vox 


on? 


en se limitant au terme du premier degré du paramètre de déforma= 
tion. ; 


(o rue : : 
Le rapport x peut donc s'exprimer en fonction de Q4. Il vient : 


Cu 5 : 2043 A 5(05) 
Cm 24 » Z3r{ AIO A 


na rs é 
CR RS CT PSS, CT 


ne Gi. 


Les valeurs de Q, peuvent se déduire des moments quadrupolaires 
des noyaux de masse impaire, des probabilités de transition électrique 


« 


Î 
En 
2e É 
x De ni 
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… quadrupolaire entre deux membres d'une bande rotationnelle nucléaire, 
… des énergies de rotation des premiers états excités du noyau et enfin 
à des sections efficaces d’excitation coulombienne. Les résultats obtenus 
À par ces diverses méthodes sont loin d’être concordants, mais ils nous 
permettront néanmoins une comparaison avec les déplacements isoto- 
“ piques observés. 


…. I;,1. Evaluation de la constante de déplacement tsotopique 
expérimentale. — D'après (16) : 
ï 
4 > = ÔTexp(ns)} 
1 Cexp SET RP EREE N 
, La 3 dna 
ANNE 
a 
PRET: UT ; 
L'expression — : da est immédiatement calculable pour un électron 


ni dn 
optique s, si l’analyse du spectre est suffisamment avancée. 


Au cas où l'élément étudié comporte un isotope impair dont le fac- 
teur d'intervalle magnétique a,, a été mesuré, on a d’après la formule 


Lite. AU ND dE dire “0 


Le 
(4 


de Goudsmit-Fermi-Segré : 

ae \ 
4 27e 

L 28 MER CUS NP À CES DE Ve 

4 Ans 3 PA LA * 1036 nà dn Aix J° X )(x €) nl , 


où I est le spin de l’isotope, w est son moment magnétique exprimé en 


ler. 


rection relativiste, la correction de Breit-Crawford-Schawlow et la cor- 
- rection de Bohr-Weisskopf. En posant : 


V4 


Sera tae 4 u 
‘ re 2 .L.E,(7, == Gun Es 
J GS REZ. F7 2 — 01 — 9! 
_ INDE 
J / 7) 
f x La dna 
3 die. à De 


Cent Ge (16a) 


Il est assez fréquent que le moment magnétique d’un isotope soit 
‘connu avec une très grande précision et que le facteur d'intervalle a,, 
| puisse être mesuré correctement, alors que l’état actuel de la classifica- 
dnx 

1% eux d d'employer l'expression (164) pour calcu- 
ment avantageux dans ce cas d'employer Lexp P 


ler la constante de déplacement isotopique. 
- L'expression (16a) est applicable au cas d’un électron s ou de deux 


magnétons nucléaires et F,{ 7, Z), à et sont respectivement une cor- 


. tion du spectre ne permette pas le calcul direct de AS Il est évidem- 
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PU) sera véri- 


ÔTexpl ns) 
Ans 


électrons s non équivalents. La constance du rapport 
fiée dans le cas du mercure. 

Les difficultés commencent avec l’évaluation de ÔT, (ns). 

En effet, ce que l'expérience permet de mesurer, c’est le déplacement à 
| isotopique dans les raies spectrales, c’est-à-dire la différence des dépla- 
cements isotopiques dans les termes. Si l’on néglige la contribution des 
l'effet de masse, ce qui est justifié à partir des terres rares, les dépla- 
cements isotopiques mesurés dans les raies représentent les déplace-; 
ments isotopiques relatifs dans les termes spectraux, mais on ne peut 
rien en déduire sur leurs déplacements absolus, car les termes spec- 
traux ont tous un déplacement isotopique. 

On en est donc réduit à prendre un « terme de référence » auquel on 
attribue un déplacement isotopique nul. En principe, dans les spectres 
à un électron optique, le terme de référence est la limite des séries, et, 
en pratique, c’est un terme élevé. La raison de ce choix est la sui=8 
vante : 

Si l’on considère, par exemple, le terme 15°... 5d!°6s ?S,,, du premier 
spectre d’étincelle du mercure, son déplacement isotopique ne provient 
pas seulement de l’électron 6s, mais aussi des électrons ns° des couches 
saturées et des électrons p,}, tandis que les électrons psp, d, f, qui ne 
pénètrent pas dans le noyau, sont sans effet sur le déplacement isotopi=" 
que. Le déplacement isotopique de la configuration 1s?...5d!° ne 
diffère de celui de la configuration 18? ... 5d1°6s que par la contribu= 
tion de l’électron 6s et on peut en dire autant de toutes les configura- 
tions 18°... 5d'°nl pour / > o. Les transitions 6s — np(n > 6) devraient” 
donc toutes avoir un même déplacement isotopique ÔT.,, qu’on peut. 
identifier à ÔT,, puisque lorsqu'on fait la différence, le grand déplace- 
ment isotopique du cœur 15°... 5d!°, qui est commun à tous lestermesss 
s’élimine. û 

Dans les spectres complexes, qui ont plusieurs limites de séries, le 
choix d’un terme de référence est nettement plus arbitraire. | 


I1-3,2. £ffets d'écran. — L'identification de ÊT,p(ns) avec ÔT,, qui 
vient d'être faite, n’est pas entièrement justifiée. Elle suppose en effet. 
qu'il n’y a pas d'effets d'écran. Brix et Kopfermann (22) ont mis en” 
évidence ces effets en comparant les déplacements isotopiques des plus 
importantes configurations électroniques de Hg L et Hg Il, le terme de. 
référence étant l’état fondamental de Hg I, 5d!'°. Ils ont ainsi 
constaté que le déplacement isotopique de la configuration 6s? n’était 
que 1,6 fois celui de la configuration 6s, par suite de l’effet d'écran, 
mutuel des deux électrons s. Par contre, la comparaison des déplac , 
ments isotopiques des configurations 5d'°6s6p et 5d°6s6p montre 
l'absence d’un électron 54 augmente le déplacement isotopique 
l'électron 6s de 25 p. 100 environ. Comme un électron d ne fournit 
aucune contribution au déplacement isotopique, il ne peut s'agir que 
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< 
( 


- d’un effet d’écran dû au fait que, selon les calculs de Hartrée, les orbi- 
- tes 57 sont en grande partie intérieures aux orbites 6s. On trouve de 
même que l'effet d'écran d’un électron 6p est d'environ 10 p. 100. 

Les spectres du mercure et du plomb, qui sont bien classés, permet- 
» tent uné détermination relativement aisée de ces effets d'écran des 
électrons optiques. Je me suis donc proposé d'étendre cette évaluation 
des effets d'écran à de nouvelles configurations électroniques et comme 
. ces effets d'écran sont à peu près identiques pour le mercure et pour le 
… plomb, il paraît légitime d'appliquer les résultats obtenus pour ces 
"deux éléments au cas des spectres complexes tels que ceux du néodyme 
» et de l’osmium. 


… ques a été activement poussée dans le domaine des éléments lourds, en 
4 . , r . . 2 

… particulier par Kopfermann et ses collaborateurs qui se sont intéressés 
à un certain nombre d'éléments compris entre le ruthénium (67) et 


24" 


… généralisation des effets d'écran évalués à partir du mercure et du 
- plomb. 

MD Une conséquence intéressante de cet état de choses est, qu’une fois 
‘connu le déplacement isotopique de quelques configurations électroni- 
ques, on peut prévoir celui d’autres configurations et, par suite, celui 


\ 


ment qu'il n'y ait pas de mélanges de configurations qui perturbent les 
“déplacements isotopiques, ce qui est malheureusement souvent le cas 
dans les spectres complexes. 

Le déplacement isotopique peut donc contribuer utilement à la 


classification des spectres en indiquant entre quelles configurations 


4 


19 


se 


lectroniques une transition s’effectue, et compléter ainsi l’effet Zeeman 
“qui détermine les nombres quantiques internes des termes intéressés 
‘par cette transition. 

Ce procédé de détermination des configurations électroniques a été 
_ utilisé pour la première fois par Schüler et Westmeyer (100) qui ont 
identifié le terme 4d°5s? ?D;, du spectre d’étincelle du cadmium grâce 


au déplacement isotopique anormalement grand de la raie 4 416 À. 


M d'arc du samarium et McNally (86) l’a utilisée pour améliorer la clas- 
| sification du spectre d’étincelle de l'uranium. Grâce au déplacement 
“isotopique, un certain nombre d'erreurs de classification ont déjà pu 
être corrigées dans les spectres complexes. On verra plus loin comment 
l'effet isotopique a permis d'améliorer la classification des spectres 
d'arc du néodyme et de l’osmium. : 2 
Si l'expérience permet d'évaluer les effets d’écran des électrons opti- 
“ques les uns sur les autres, on est par contre assez désarmé pour esti- 
er leurs effets sur les électrons internes. js ÿ Ç 

En posant ÔT,, —ÔT;,, on à négligé l'effet d'écran de l’électron s 


= Durant les cinq dernières années, l’étude des déplacements isotopi= 


l'iridium (101). Tous les résultats ainsi accumulés semblent justifier la 


de transitions qui impliquent ces configurations, à condition évidem- 


dé Brix (19) a appliqué la même méthode à la classification du spectre. 
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. « : Q A, CE 
sur les couches internes. Si ÔT, et èT!, sont respectivement les dépla=s 
cements isotopiques de la limite de la série, en l’absence et en présence 
d’électron s. on a, en toute rigueur : 


ÊToxp = (ÔTs + ÔT,,) — ÔT, 
avec : 
ÔET. TS: 
On peut poser formellement : 
ÔT, —ÔT, — aûT, 
et on a : 
dTexp == ÔT (1 + a) = BÔT,. (27) 


Crawford et Schawlow (36) et Humbach (52) (53) ont tenté d’éva-« 
luer £ par des procédés différents et leurs résultats, dans le cas des 
l’électron 6s du mercure, ne sont pas concordants (0,84 et 0.98). Jus= 
qu’à nouvel ordre, il paraît donc plus sage d'écrire comme le font Brix 
et Kopfermann, la constante du déplacement isotopique expérimentale 
sous la forme : 


Tex COY A 
LR RE  — 5 — (28) 1 
Ca . Ana Zs dna 
nm an n° dn q 


Il est vraisemblable que la valeur de £ diffère peu de l'unité. 


CHAPITRE II 


Méthodes expérimentales. 


LL 


I. Spectromètre Fabry-Perot photoélectrique. — La mise au point 
de cet appareil imaginé par Jacquinot et Dufour (59) est le fruit d’un. 
long travail d'équipe. Il a été décrit en détail au cours du Colloque 
International de Spectroscopie Interférentielle de Bellevue (9). ë 

Les enregistrements de raies obtenus avec cet appareil sont linéaires» 
en longueur d'onde et en intensité, ce qui facilite grandement les! 


mesures. + 
Il. Sources de lumière. — Sauf dans le cas du mercure où j'ai employé! 


différentes sortes de lampes, j'ai toujours utilisé un tube à cathode 
creuse, du type Schüler (voir schéma), refroidi à l’azote liquide. La 

longueur de ce mémoire étant limitée, les particularités de cette lampe 
seront décrites ailleurs (13). | 


j A 


i 
} 


DRE * ps Res À \ Tu ; Lie pue age | . 
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… Pour chaque raie étudiée, je me suis efforcé d'utiliser la plus faible 
5 intensité possible (1,5 à 30 mA), afin de réduire l'effet Doppler. Ne 


De, 


pere “e VON 
HT. 


___Picéine 
[ 
[ 
| | #J 
[ d: 14 
I » 5! sn Î 
Ï 
( 
1 
PE —— Niveau de l'azote liquide 
Tube de Constantan (épaisseur 1/10 mm.) 
( 
äl À 
3 
| Pyrex r k é £ 
[ 
| i 
Anode en A Nez à 
[l LE 
} 
1 
; | Brasure à l'argent 
2 v 
. À Ailettes de refroidissement at 
A V4 
% Cu on. 
Canalisation pour la A L : RS 
circulation du gaz 2 . 
g Pot cathodique en Al,en forme detronc decône 
2. A Ressort à boudin 
2 Î 2 Soudure à l'étain Êt 
Support du ressort 74 
Jonc __Calotte en Cu servant au démontage AE 
. de la Cathode Va 
+. oi z \ ) 
Ce tube est représenté schémati juement ci-dessus. rARTIS 


partie inférieure du tube est un cylindre en cuivre massif, fixé 
ar une brasure au tube de constantan et muni d'aileties pour faciliter 
Annales de Physique, 1958. 6 LE 


‘an ’ j +. SA PA 


+ 
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le refroidissement. Le pot cathodique, en aluminium, est appuyé dans 
m son logement conique par un ressort. Une mince coupelle en cuivre; 
soudée à l’étain, ferme la cathode. Six canaux verticaux, permettent là 
circulation du gaz jusqu’au fond de la cathode et assurent son refrois 
dissement. { 

Un anneau de garde en aluminium, de même diamètre intérieur que 
le pot cathodique, protège la partie en cuivre de la pulvérisation. . 

Les éléments étudiés n'étant pas rares, il était possible de charger là 
lampe avec des quantités de matière de l’ordre du décigramme, ce qui 
permettait un fonctionnement prolongé, de l'ordre d’une centainé 
d'heures. 

J'ai employé presque uniquement le néon comme gaz porteur de la 
décharge, un simple piège à charbon activé suffisant à le purifier en 
quelques minutes, sans qu’il soit nécessaire de faire circuler le gaz: M 

La lampe était alimentée avec un redresseur dont la figure 6 donné 
le schéma de principe. La tension à vide, réglable au moyen de l’autos 
transformateur A, est de l’ordre de 1 500 V. La triode 304 TL joue le 
_. rôle d’une très grande résistance réglable, destinée à contrôler le cous 
!  rant dans la lampe, ce qui se fait par commutation de résistances R4 

et R et, pour le réglage fin, au moyen du potentiomètre P. On peut 

: ainsi régler très facilement l'intensité entre 0,1 et 50 mA. En fonction 
+ nement, la tension aux bornes de la lampe est de l’ordre de 250 V; la 
très grande chute de tension dans la triode assure un fonctionnement 
stable de la lampe, malgré ‘les variations possibles de ses caractéristis 
48 _ ques. En outre, les variations de la tension du secteur sont éliminées 
| par le transformateur régulateur de tension qui précède l’appareil. 


, > 


CHAPITRE III 


PONT NT. RU 


- CES Résultats. | | 


… Les renseignements fournis par l’étude des déplacements isotopiques 
k 


N 1 


; sont de plusieurs sortes : à 
19 À partir des positions relatives des composantes isotopiques d’une 
+ . . , . . . < 

raie, on obtient les déplacements isotopiques relatifs avec une précision: 
ñ { D | JA . 59 . , A | 
4 _ qui nest limitée que par la précision des mesures. 
4 


2° De la valeur du déplacement entre deux isotopes À et À + 2 pour 
ÿ une configuration électronique donnée, on peut déduire la valeur 

‘de BÔT, si l’on connaît les effets d'écran mutuels des électrons optiques 
_ de cette configuration. Le calcul de la constante de déplacement isoto 


pique expérimentale exige en outre la connaissance de l'expression : 
LES 


dnx 
"du 


Sel 


4 t 
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(ou du facteur d'intervalle magnétique a, d’un isotope impair). Pour 
toutes ces raisons, dans le cas des spectres complexes, la valeur 
de FC ne peut être connue qu'avec une précision limitée. | 
… 59 Comme je l'ai déjà indiqué, l'effet de déplacement isotopique peut 
servir à la classification des spectres. 

… 4° L'effet de déplacement isotopique peut être utilisé à la détermina- 
ion des abondances relatives des isotopes d’un élément. Dans tous les 
cas où le déplacement isotopique est assez grand pour permettre une 
résolution suffisante des composantes isotopiques, il peut concurrencer 
avantageusement le spectrographe de masse. 


\ 


“ C'est en vue d’une application de ce genre que le travail sur le 
néodyme a été entrepris : il s'agissait de déterminer si le procédé de 
séparation du néodyme, au moyen d'échangeurs d'ions produisait un 


enrichissement sélectif de certains isotopes. 

à Pour l’obtention de renseignements sur la structure des noyaux, ce 
sont les éléments ayant un grand nombre d’isotopes qui présentent le 
plus d'intérêt puisqu'ils permettent de suivre, à Z constant, la variation 
Ïe la déformation du noyau produite par l'addition de neutrons. C’est la 
fison du choix du plomb (4 isotopes stables), de l’osmium (6 isotopes), 
lu mercure et du néodyme (7 isotopes), enfin du cadmium (8 isotopes). 
“En ce qui concerne les déplacements isotopiques relatifs, certains 
ésultats étaient déja connus (Pb, Hg, Nd) et mes mesures n’ont fait 
ju'améliorer leur précision, en augmentant le nombre des données 
xpérimentales permettant de les calculer (En principe, il suffit d’une 
eule raie judicieusement choisie, pour obtenir ce genre de renseigne- 
nents). 

Dans les cas du cadmium et de l’osmium, on ne possédait que des 
ésultats incomplets ou erronés. | 4 

» Quant aux constantes de déplacement isotupique expérimentales, 
eules celles du mercure et du plomb étaient connues. 


“De tous les spectres étudiés, c’est celui du mercure qui est le plus : 


imple. 


REMAROUES GÉNÉRALES SUR LA PRÉSENTATION DES RÉSULTATS. — Sauf 
ins le cas du mercuré où certains enregistrements de raies ont été faits 
nutilisant à la fois une cathode creuse à mercure naturel et une lampe 
isotope 198, tous les éléments étudiés étaient à l’état naturel. Comme 
hacun d'eux comportait un ou deux isotopes impairs, dans toutes les 
aies étudiées, on avait la superposition de l’effet isotopique et de la 
ructure hyperfine. Que ce soit pour calculer le centre de gravité de 
laque isotope impair ou pour s'assurer qu'aucune composante impaire 

fausse l'observation d’une composante paire, il est indispensable de 
onnaître complètement la structure de la raie. Rares sont les cas où 
étte condition est remplie et où l’on peut être sûr des déplacements 


opiques relatifs mesurés. 


Pa V7 0 
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La méconnaissance de ce principe est la cause de nombreux résulta 


_erronés publiés dans la littérature, même récente, et il faut être tr 


prudent avant de conclure à une anomalie des déplacements isotopiqu 
relatifs dans une raie donnée. 

Si très peu de raies seulement se prêtent à la mesure précise d 
déplacements isotopiques relatifs, la situation est plus favorable ens 
qui concerne l'étude de la variation du déplacement isotopique, # 
terme à terme. Il suffit en effet de s'intéresser aux deux isotopes pa 
les plus abondants dans le mélange naturel (leurs masses diffère 
toujours de deux unités), ce qui simplifie notablement les mesures. » 

D'une façon générale, la présentation des résultats sera la suivant 

19 Structure mesurée et schémas de niveaux hyperfins des raies sélk 
tionnées pour le calcul des déplacements isotopiques relatifs. Pourd 
isotopes impairs, outre la position des centres de gravité, j'indique 
la valeur des facteurs d'intervalle magnétique A et de couplage quadi 
polaire B déduits de l'application à plusieurs niveaux hyperfins de 
formule de Casimir (30) : 
3/4C'C LL r)— UT H 1) + 5) 

al(2 —:1)J(21 — 1) 


We = W, + AS + B. 


es un 
C'éTonmé "x 


où : C—=F(E +1) —1I({ + 1) —J{J + 5). 


20 Pour les autres raies, je me contenterai d'indiquer le déplacent 
mesuré entre isotopes pairs et je ne donnerai les structures que dans 
cas de raies étudiées pour la première fois ou mal interprétées dans 
passé. k 

30 Après avoir choisi un terme de référence pour les déplaceme 
isotopiques, les résultats concernant chaque terme spectral ser 
groupés dans un tableau analogue à la compilation donnée par Bris 
Kopfermann (23) dans le Landolt-Bôrnstein. ‘4 


CHAPITRE 1V 
\ 


Mercure. 


Les abondances relatives des isotopes du mercure sont d'af 


Nier (88) : 


gd ire he Due de PTT PUS 


Taszeau II 


SONDE MEN TOC 198 199 200 20I 202 


FSC SF 


Abondances relatives .| 0,146 | 10,02 | 16,84 | 23,13 13,22 


Reco 
x 


’ 
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ul 


Ê 4 


. de n'ai étudié que des raies du spectre d'arc. La description des 
sources utilisées et les structures d'un certain nombre de raies ont déjà 
gté publiées (10) (12) et Je ne rappellera ici que les résultats intéressant f 
le déplacement isotopique. 


: L Déplacements isotopiques relatifs. — Le tableau III contient les 
aies sélectionnées pour le calcul des déplacements isotopiques relatifs 
én raison de la précision avec laquelle elles ont été mesurées. Les dis- 


Tagzeau III 


D … 


ngueur 
à: À 
onde A 


Classification 


6s6p SP — 6875 84. 
6s6p ?P? — 6575 199. 
6s6p sp — 6575 5S;. 
6s6p ®P9 — 6578 ?S,. 


— 49,2 | 


299 


20T 


202 


20,4 
314 
30,0 


31,0 


OO 107 070 


6s7s 5S, — 5d°6s6p sp; 143,1 


r l L 


730 

lances à la composante de l’isotope 200 des autres composantes paires 
% or . , QTE ÉC 
ou du centre de gravité des composantes paires sont évaluées en milli- 
kaysers. La position de l’isotope 196 n’a élé mesurée qu’une seule fois ; 


14 l’isotope 204 n’a été complètement résolu que dans la raie 5 A6: À 
studiée par Chantrel avec un double étalon et une cathode creuse, 
refroidie à l'hydrogène liquide. Dans deux autres cas, 4 358 ÂÀ et 


# 


15 295 À, cet isotope est partiellement masqué par une autre compo- 
jante et dans les raies 4 047 À et 4078 À les positions indiquées ne sont \'#2 
ue des évaluations. Il en est de même, dans le cas de la raie 15 295 A * 
our la position du centre de gravité de l’isotope 201, dont la structure 
st incomplètement résolue. Re: 
“ En prenant comme unité le déplacement isotopique (200-202) dans 
haque raie, on obtient les déplacements isotopiques relatifs indiqués ee. 
uw tableau IV. AT 
‘On voit que, d'une raie à l'autre, les positions relatives des isotopes Re 
irs se conservent, tandis que celles des isotopes impairs fluctuent FFC 
érement en raison de l’accumulation des erreurs de mesure. FA 
P La position relative très anormale de l’isotope 196 (— 1,64 au lieu N 
le — 2), mesurée uniquement dans la raie 4358, avait déjà été signa- | 48 
> par Murakavwa (79) et par Bitter, Davis, Richter et Young (7). Les Ë 


7 
Lan qugem ile & sue mg fohes filiale 
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x à 
- # % 
: TaBceau IV 
: 
190 198 199 200 201 202 204 i 
9 4 © 0,90 | —0;77 o 0,29 ï (2) 
à 018 — 0,90 110,77 o 0,27 1% | 532) 
4 358 — 1,64 | — 0,90 | — 0,79 o | 0,30 I 2,0 
5 461 — 0,904 | — 0,80; o 0,29 I 397 
À 15 295 — 0,897. | — 0,894 o 0,30 I | 2,0 
| 4 
Valeur moyenne .| — 1,6 — 0,90 | — 0,79 o 0,29 Le 2,0% 
Æ 0,05 | + 0,01 + 0,09 + 0,02 | + 0,01 | + 0:03 
& e——— 
| 29 
i A 
‘y déplacements isotopiques relatifs déduits des : mesures de ces auteur 
, sont les suivants : 4 
Tagreau V 
AE È 
h: ‘ Longueur 
4 Auteurs DE (200-208)| 196 197 198 199 
à raie étudiée 
PA Lt 
RTS \ 
% Murakawa . TL 16%150| 03e — 1,44 — 0,84 | — 0,65 
HQE Dé 468| 040 — 0,89 
Late | Hs L6 723" 273; — 0,88; 
SX QUE” .| Hg III, 4 797| 604 —0,913 
HA ORALE AMP E ral = 4210 0200; 705 
M 


3 
Ru PR De "tableau V montre que les déplacements isotopiques mesurés cl 
où Murakawa pour la raie 6 150 différent nettement de ceux qu'il a me 
TA rés pour d’autres raies. Quant à à la mesure de Bitter et de ses collab 
5 rateurs, elle appelle au moins deux réserves : : 


1) la distance (200-202) n’est que de 171 mK, alors que Schüler 

ë Keyston (98) et Lennuier et Cojan (71) ont trouvé respectitémenss d 
Re tT 78,7 MK; £ 
SP À C1 séparation du terme *P? pour l’isotope 199 n’est que de z1g 1 
alors que Schüler et Schmidt (99) ont trouvé 739,3 mK et qe n 
.. mesures (12) donnent 737; 8 mK. 


ve. Ces divergences peuvent s’expliquer par une erreur d’ ce 
« balayage magnétique », de l’ordre de 3 p. r00, ce qui est justeme 
Ja limite de précision admise par Bitter et ses collaborateurs 
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\ 
1) 


4 En dépit du désaccord entre les mesures, on peut néanmoins considé- 
‘4 rer comme acquis le résultat suivant : 

# 

e. (196-198) + 3/4 (200-202). 

: Il. Déplacements isotopiques dans les termes spectraux, Te 


É: VI indique les déplacements (200-202) mesurés dans d’autres 


É d’ autres auteurs. 


Tagceau VI 


Classification (200-202) Ads ee 
} 
6s6p 1p° — 6598 1S5. 32 I Burns et Adams. 29 
6s6p 1PŸ — 6s7d 3D. La 2 
| l 
6s6p 1p° — 6s7d *D.. QE 2 | 
6s6p 1p{ — 6874 1D;: Le 2 | 
D: 0 s | — I Burns et Adams. 29 
M016. |6s0p 1P° > GsBs 194. | 59 } 68 | 
4 : | RAT McClung-Holmes. 35 
“5 770 6s6p 1P, — 6s6d D. ! 2 Pure Adams 29 
LE - 0 { — 120 Schuler-Keyston. 98 
NO 072 |6s7s *S, — 5d° 6s 6p ‘Pi 121 Murakawa-Suwa. 84 
ÿ 6 123 - 6s7s °5, — 5d° 6s? 6p 1D£. 208 213,1 | Murakawa. 19 
Der 0 f 
m6 234 |6s7s 1S5 — 6sop 1P:. 09 40, «|e 40 | 
6 716 6s7s 15, — 5d° 6s? 6p 1p0, 118 118 \ Schuler-Keyston. 98 
6 907 |6s7s 55, — 6s8p sp». le — 15 
7 o82 |Gs7s 38, — 6s8p 3P!. DREET | 
LE 6878 38, — 6s7p Ps. 60 Fowles. 44 


# _ L'examen des tableaux IV et VI indique que la configuration élec- 
pare qui a le plus petit déplacement SA est la configuration 


aux transitions Gép — 6s8s. 
4 %#j l’aide d’ isotopes séparés 198 et 202, Burns et Adams (28) ont fait 


les séparations 198 202 dans un certain nombre de transitions. Le 
tableau VII indique leurs'résultats pour les transitions qui nous inté- 
ressent. 

- Pour les quatre premières raies, les résultats sont compatibles avec 
“ide qui ont été obtenus pour les transitions 6s6p — 6s7s correspon- 


raies du spectre d'arc, et les compare avec les résultats trouvés par É 


D Su ts LE LT 


RS 4 
D 3 2 


=: 
= 


Le ee EE RL ET 


< 
+ 
», 


RE RE 


TT 


> ee 
” 
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Taureau VII 


à Classification 198-202 | : 
2 753 6s6p °P, — 6585 5. 35 À ; 
2 857 6s6p sp} — 6585 IS. 40 | ? 
| 2 804 6s6p a — 6585 *Sr. 36 
3 34 6s6p °P, — 6s8s S.. 43 ; 
4 916 6s6p 1P, — 6585 1S. | 2 Î : 


ÿ 


dantes (tableau II), mais pour 4 916 À, la séparation (198-202) diftère 
nettement de celle mesurée par McClung et Holmes (35) (131 se] 
et par Blaise et Chantrel (12) (11,3 1 mK); en outre, dans un travail 
“ultérieur, Burns et Adams (29) ont comparé les nombres d’onde de 
certaines raies dans les spectres de six isotopes du mercure et pour là 


raie 4 916 À, en soustrayant des nombres d'onde indiqués pour chaque 
isotope, le nombre d'onde de l’isotope 198, 5 — 20 335,781 K, on 
obtient les résultats suivants : : : 


| 


Taszeau VIII 


Les positions relatives des divers isotopes indiquent que cett 
méthode ne permet pas de prévoir les déplacements isotopiques dans 
une raie par le principe de combinaison, les erreurs de mesure sur les 
nombres d'onde pouvant dépasser largement les différences de nom: 
bres d'onde à calculer. ë 4 

Tous les auteurs sont d'accord sur un point essentiel, à savoir que Le 
déplacement isotopique du terme 6s ‘P? est supérieur à celui du. term 
6p *P{ et, a fortiori, à celui du terme 6p *P°. C’est donc ce dernie 
terme qui sera choisi comme « terme de référence ». de 

En tenant compte des fluctuations des valeurs des séparations (198 
202) mesurées par Burns et Adams dans les transitions 6p Pi pages 
ns *S1 et 6p °P? — ns ‘So (n —7, 8, 9), on peut estimer le déplacemen 
_ du terme 8s ?S; pour le couple (200-202) à 21 mK et celui du term 


CLP OR 


: 
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8s !'S, à 22 mK. On déduit pour le terme 6p ‘P} un déplacement de 
16 mK. 


Le tableau IX indique pour chaque terme les déplacements isoto- 
- piques déduits des résultats des tableaux HI et VI, ainsi que les sépa- 
rations totales des termes et les facteurs d'intervalle At°?, A201 et 


.pB291. 


PE Ont VS En Te 


CPR 
<s 


ACTES ANT 


Tasceau 1X à | 


RE  . PR , 
RE | 
| Msieur 199 201 
2 du | Désignation AR CT ET 00220 
pire (K) AG f 1e à £ 
| | | | 
| 2 | | A ; # 
EP 18, | ET Là EU 2 
sd 6s6p  3P,. = L24 | +. cas | 
54" 6s6p JT | 737:8 491,99 | — TT8,21 1 ENT, 06025 
sd 6s6p_ PS5. | 7573 302,9 — $474] —119| 140 
. | 
sd 6s6p 1p£. | — 178,8 — 119,2 167,0: 43,9 8,65 
Sd 687521 35S,. 1 I 075,4 716,9 | —1 061,4| — 265,3 o 
CAEN ee M Pate Eee 
154 6s6p SP. | Es) T20M3 Ni] 332 | — 44 ? 
5d1 6s7p sp. | | | a 
lsd10 6564  1D,. | 86o |: .{#) ; D. 700 (*) 
540 63864 SD, — 385 | (*) ! 520 *) 
sd! 6s6d  °D,. RE ro) rss | 507 68 
Sd 6s64d SD,.| 765 219. |: — 6x9 — 78 
5410 6585 ©S;. | Moss:f 600 ; |4 = 1023 +256 AE 
Ne du re x; | Æ ee EL 
Noa 6s3p spt. | | | | P 
0 IN 
Sd 6s8Sp. Po. | | | 
5d10 6s7d ‘D.. 495 : (198) (*) Eee Cr TU 
sd 6574 Di. PSE) | D 
sdGs7d Dei — 218 | (87) Ne 233 a F2 
540 6595. Sy + 1035 | > 690 | — 1 023 | —256 
5di° 6s9s  1S4. — NA | Ée A = 
l:4 65? 6p 2D£. 155,8 62,3 es OT 
sd 68 6p IP. — 167 —11t | 167 42 ; 
Q LS 380,2! — 6,76 
do6sop Pie |, "3864 — 257,6" O0 94,9 76] 


% _(*] Termes perturbés. 


4 
à. U. Discussion des résultats, Effets d'écran des électrons optiques. — À à 
“ Le choix du terme de référence a été déterminé par des raisons d’ordre 


1 . 2 Q » OT TSS 
» pratique. Pour les raisons théoriques exposées au chapitre premier, x 
1 Éd 3.1. le terme de référence qui s'impose est l’état fondamental de : 
_ D TJ: ï L ! . . pie r 53 
Hg If, 5d1° !So, ou ce qui revient au même, la limite des séries de F 


Hg Il. Mrozowski (76) a discuté d’une façon détaillée les déplacements A | 


_ facteurs d'intervalle des électrons s pour le terme considéré. . 


. * Pour le terme 6s ?S,;, de Hg IT, on a d’après Mrozowski : 


" 
1044 JEAN BLAISE 
\ 


isotopiques dans le spectre de Hg Il et a évalué le déplacement isotopique 
du terme fondamental : 


ST(5d'° 6s ?S,,2) — 276 +30 mK. 


Ce déplacement isotopique est précisément le ÔT., (6s) de la for. 
mule (28) et il a permis à Brix et Kopfermann (22) de calculer la cons=« 
tante de déplacement isotopique expérimentale : 


BCs=7o 290 mK 


Dans le spectre de Hg I, on peut attribuer à la limite de la série” 


 5d'° 6sns, le déplacement isotopique ÔT(6s) = 276 mK. : 


Si x et X sont respectivement les déplacements isotopiques du terme” 
de référence 6s6p *P° par rapport à la limite commune des séries des 
Hg I et par rapport à la limite 5d!° de Hg IT, on a : £ 
X— x +276 : 


et les déplacements isotopiques des termes 7 ?S,, 8 S;, 9 °S1, …, rap-. 
portés à 5d!°, deviendront : - 


XL 3r, X H211X ET8.... , 4 
On peut admettre que le déplacement isotopique du terme n ?S, sera ! 
‘sensiblement X + 16. D’où X — 260. 1 
Il est possible de le vérifier en calculant pour chaque terme le 
ÔT(6sns) 
Xa 


rapport qui exprime la proportionnalité du déplacement isoto- 


ns 


pique à la densité de charge au voisinage du noyau, les a, étant les 


Pour les termes ?S;, les facteurs a, sont liés au facteur d’inter- 


ù 4 
4 valle A du terme par la relation : À 


A(5S;) = : (as <E Ans) = que \ | | 
| 


Les valeurs de A sont indiquées dans le tableau VII (isotope 199). 


AE AS; »)— I 358 rs 5 mK. 


TagzEeau X 


Terme 6s7s 58, 6588 ?S, 3 il 

ce 291 281 Il 

ans T1 434 1 380 LA |: 
ST/Sans dt RAR 

| 

A 
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4 La constance du rapport Sa, justifie donc la valeur de X estimée et 
: ns 

À : . & . 22 

… pour obtenir les déplacements isotopiques des termes de Hg I rapportés 

à 5d!, il suffit d'ajouter 260 aux nombres du tableau IX. 

i: L'examen du tableau ainsi corrigé montre que : 

3 1) Dans une même configuration, tous les termes ont sensiblement 

à A , L. * . 

: le même déplacement isotopique : 

de: 


… - des deux électrons 6s. 


ment isotopique de 5 p. 100 ; celle d’un électron 6p diminue le dépla- 
… cement isotopique de 6 p. 100, pour les termes du triplet et nele modifie 
pas pour le singulet. 

4) Dans les configurations 6s6d, 6s7d, 6s8p, le déplacement isoto- 
pique mesuré est pratiquement ÔT(6s). 


anormalement grand, dû à la proximité de termes identiques apparte- 
nant à la configuration 5d°6s?6p. fe 
4 Cette configuration est également représentée dans le tableau IX par 


 pourquoiila le plus grand déplacement isotopique observé dans le spectre 


…. de Hg I : 499 mK. Si l'on fait d’une part la somme des déplacements 
À “isotopiques des termes qui se perturbent et d’autre part la somme de 
13 


ST(d's?p D?) et de ÔT(6s), qui est le déplacement isotopique d’un terme 
non perturbé, on a : 


ESTOP!) + 434 + 340 — 774, 
SST(P0) — 410 + 332— 742, 
ST(1D9) + ÊT(6S) — 499 + 276 — 775. 


ÿ : à 
…—. partage des déplacements isotopiques entre ces configurations. 


k  triplet et le singulet de la configuration 6s6p. — Après avoir montré 
| ‘proposé l'explication suivante, fondée sur des calculs 4e Hartree pour 


” del'électron s au voisinage du noyau serait plus élevée dans le cas de 
- l'état sp ‘P° que dans celui de l’état sp *P°. En outre, il n’a pas exclu la 
… possibilité de la perturbation du terme | d''sp 1PR-apAr le terme 
. d's?p !P°, mais celle-ci est probablement négligeable, par suite de LE 
» distance énorme des deux termes (24 744 K). LS 

—. Nous verrons que dans le spectre d’arc du plomb, la situation est 


2) ÔT(6s?) — 440 — 1,590 T(6s) ce qui mesure l'effet d'écran mutuel 


0) Les termes 6s7p *P£ et 6sgp ‘P° ont un déplacement isotopique | 


On voit que l'effet des perturbations de configurations revient à un 


IV. Remarque sur La différence de déplacement isotopique entre lé. 


4 3) L’addition à un électron 6s d’un électron 7s augmente le déplace- , 
É 


le terme ‘D{ qui n’a pas de terme perturbateur possible, ce qui explique 


» qu'il ne pouvait pas s'agir d'un effet spécifique de masse, Brix (20) a 


. les spectres d’arc du magnésium et du calcium : la densité de charge 
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exactement inversée. Le déplacement isotopique du terme 6p7s ‘P{ est 
de 15 mK inférieur à celui du terme 6p7s *P{. 
Comme dans les deux cas le singulet se trouve au-dessus du triplet 
dans le schéma de niveaux et que son déplacement isotopique est jus- « < 
tement celui des configurations voisines, 6s8p dans Hg 1 (6s7p ‘P; na w 
pas été observé) et 6p8s dans Pb I, il est vraisemblable de aie que 


‘ces deux phénomènes sont liés. 


{ 
#- 


V. Relations entre les déplacements isotopiques des principales 
configurations des spectres du mercure. — Pour la comparaison des 
- effets d'écran dans les spectres du mercure et du plomb et leur généra- M 
lisation au cas des spectres complexes, il est intéressant d’ établis un 
certain nombre de relations entre les déplacements isotopiques des, 


configurations rappelés ci-dessous : 


ÔT(5d°6s?)—/440, 
ÔT(5d'°6s7s)— 291, 
ÔT(5d'6s6p#P°) — 260, 
ÔT(5d°6s?6p)—499. 


Hg I 


œ 
w) 


T(5d'°6s) — LÔT,— 276, 


Hg Il ÔT(5d°6s?) — 558, 
| ÊT(5d°6s6p) = 340. 


Soient : 1 l’effet d'écran mutuel de deux électrons 6s, 
q l'effet d'écran d'un électron 6p, 
r l'effet d'écran dur électron 5d. 


On a: 
___ ÊT(6s?) __ 44o— 1,59, 
[r afÈEs 7 
ÔT(6s6p) 260 
ARE amie ,94, 
ÔT(5a06s6;) 260 
D TD és6p) — 40 — 270 
On a de plus : 
ÔTI5at0ñs7s) 2 = 
| BOT 376 — L»05, 
OT ÔT(5d'6s)  4ho 
; Ta 6?) —— 558 — 279 V7 
ÔT(5a°6s36p) ss 
DTA GS) —— 5h8 — 090%; 


et, enfin, des relations très utiles dans les spectres complexes : 


ÔT(5a6s) 
eè Te 
GT(6d'6s6p) 
BôTs 
ÔT 5d°6s?) — 5T CUT) 22 
RÈT, 


558 

— 376 — 202; 
340 
cel HE 
558 — 340 


276 For ie 
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CHAPITRE V 


LL, 718 
pr 
À 


PA PNR ET PER ne 2 Ar 


Plomb. 


I. Introduction. — J'ai utilisé un échantillon de plomb ordinaire 
. d’origine inconnue. Son abondance isotopique a été mesurée au Jlabora- 
- toire [Chantrel (33)] sur des enregistrements des raies 5201 À et 
4 169 À du spectre d’arc et par spectrométrie de masse à Saclay (1). La  : 
composition de cet échantillon est analogue à celle du plomb de la 
Forêt-Noire analysé par Ehrenberg (41) ou de plombs du Piémont et 
d'Algérie analysés à Berne (40), comme le montre le tableau XI. 


TaBzeau XI 


Le 


V4 
Origine du plomb 204 206 207 L+ 
L Er 4 
; 
Spectroscopie optique. .) ” 4 1,35 25,15 21,15 V5 
Spectrographie de masse .\ Intopuue | 1,40 24,8 21,4 £. 
» : Forèt-Noire 1,355 25,15 21,15 “e 
» 1 Piémont 1,35 25,17 STSTÉ 
» ; Algérie | 1,33 25,25 21,15 à 
: y 4 
- eV CEE 
EDR 
1 18 1 x Se sl 
Toutes les raies étudiées appartiennent au spectre d'arc ou au pre 


mier spectre d’étincelle, sauf 4 183 À qui appartient au deuxième 
spectre d’étincelle. ee 
Toutes les raies du spectre d'arc montrent du déplacement isO- "à 
- topique, à l'exception de la raie magnétique dpi Lh 618 A 
| KO 00 P; — 6s?6p? :S,) et de la raie électrique quadrupolaire ) 313 A fa) 
_… {6s26p° °P, — 6s5°6p° ‘Ss) déjà étudiées par Mrozowski (75). Ces raies 
— S’excitent très facilement en cathode creuse etelles ont l'intérêt de four- à 


 nir les séparations hyperfines des termes les plus profonds de Pb1: ; À 

| As(P;) = — 119,0 mK et As(°P:) — 215,2 mK  AËGe À 
3% {au lieu de 219,0 mesuré par Mrozowski). En outre, les mesures $ à 
. d'intensité des composants Pb?t* faites par Mrozowski sont rigoureuse- . ÿ 
ment confirmées. 166 


ce FA UE $ 
3 {‘) Je tiens à remercier M. G. Nief, Ingénieur au Commissariat à l'Ener 
à gie atomique, qui a bien voulu se charger de cette analyse. 
“# e 


# ' £ LY 


Pb1 4058 À [-15mA 
(Gp23P-6p7s5P°) 8,885 mm 
A52562.7mK 


Pol 4168 À étalon à9 couches 
… (6s'6ptID.-6st6p6d 200) 1=40mA 
dE e-1139 mm 
AT -139.0mk 
R-955,000 


FE 


aus te Gi d'arc et ” étincelle utilisées pour la” déteretis 
des ÉOe 1hems @ benne pr du plomb. ‘ête 


 PIRAGA 
1656 "Du Bs#SP 


. PbLLSNZÀ 1=10mA 
16s6p*Ds-65 PF  e-3960mm 
x A7=1262.6mk 


| PbIt5372 À l-hmA 


Resp u 2=6.55 mm 
STAR RTE 


Fer 


e -8,885mn 
AT 5677 mk 


141 


EN 


ñ 


_\ celle. On peut y ajouter la raie de résonance de Pb I, 4058 À, dar 


NY 
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Il-1. DéPLAGEMENTS ISOTOPIQUES RELATIFS. — COR ses trois 
isotopes pairs, le plomb n’a qu'un isotope impair de spin 1/2, qui “ 
manifeste par deux, trois ou quatre composantes hyperfines, suivant s. 
type de raie, on devrait s’attendre à pouvoir résoudre SAR 
structure d’un grand nombre de raies. En fait, cette situation favora e 
à la mesure précise des déplacements isotopiques relatifs ne se présente 
que deux fois dans le spectre d’arc et trois fois dans le spectre d étinz 


{ 


PI À 4058 À (6p2 SP, -6p75°P°) Pb I À 4168 À (Gp? ‘D:- 6p6d 22) PbI À 5201 À (Gp? 'So-6pBs*P2) 
208 208 208 
26 | 26 | 206 | 
FREE hi b 
: 18 b ï c 
€ é F a 
204 
Eee 0 | Fuel men MR RD Pan LE 24 
ss > æ CRETE MA DEA È - E 
S À CTP 8 T1 l Æ n 
os cg. 207=3025 c.g. 2072 22,20 Joe 4 
3% Se 2 re 
6p7s00 4393 BpSd3D3, 258 6pBs3P° 3005 
: 12 S r 
ax De € CNT PR a b Le 
1269 141 705 a85 ét 18e 05 6p? !So 7DS #0 M 
Gn23P, 22 28 6p? ‘D; PR ee ame 4 17 R 
P° 772. 29 D" 
PHII AIS À (65260 Ds,-6s28FF2,) PbIIASN2À(6s6p? 2D5-6s77 F9.) Phil À 5372À (6s6p? 4Ps,-65?5f F9) 
206 ou 206 Fe _ [208 À 
a b a b a . 
. 
204 204 2 
wo, o Ge zT 22 [=] aTSsS = S [: 
ge E Fée NE ; 
à c.g. 207 = 76,56 L& c.g. 207 31281 c.g. 207 31083 
D SSP a —— STI gg GS250 F4, 23 4 
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Fig. 4. — Structures hyperfine: et schémas de niveaux des raies 


de la figure”3. 


/ 


laquelle la position de la composante à (fig. 3) masquée par Pis 
tope 208, a été calculée à l’aide de la séparation du terme 6p? #] 
déduite de la raie quadrupolaire. Toutes les raies ont été enregistrée 
avec différentes épaisseurs d’étalon. La précision relative des mesure 
est d’au moins 0,5 p. 100. Le 


Les figures 3 et 4 donnent la structure et le schéma de niveaux 
raies sélectionnées, ainsi que certains enregistrements obtenus. 
En prenant comme unité le déplacement isotopique (206-208) daï 


chaque raie, on obtient les déplacements isotopiques relatifs s 
vants : ati 


ee 


f. 
à #19 
Longueur d'onde 204 206 207 208 

* 4 058 — 0,889 o 0,376 I 

À 4 168 | .— 0,90 o 0,370 I 
5 20I — 0,887 o 0,372 I | 
4 245 — 09 ) 03377 1 À 
5 112 — 0,89 a 0,370 I 4 
5 372 RL ESS 0,382 4 à 
Me” | Valeur moyenne .| —o,89 | o 0,375 1,000 PE 
| [2 Et 6701 | + 0,007 + 0,005 Fy"4vi0S 
IL à 3 3 

| 
… Les raies sélectionnées correspondant à six types de transitions diffé 
 rents, on peut conclure à la constance des déplacements isotopiques 
- relatifs. e 

…. Les autres raies mesurées confirment, avec de légères modifications, 
… les résultats compilés par Brix et Kopfermann (23) et ceux publiés 


‘ 


Pb IX 4340 À (Gp? 'S-6p7 *DŸ) 
206 208] 


’ b k 
Er 6p7d°D? 1605 à | 
4 j a A : LT 8 
07e É a b s EU. 
r # : 3 b 6p? 1S 705 18,10 ; 4 à | 
“a LÉ Ne Net 8 —l—1— + 28 D 


[°a 


site z ë : 

à c.g- 207=21,1mK K * | 

ù Fig. 5. — Structure hyperfine et schéma de niveaux ? ÿ É 
s de la raie 4340 A de Pb I. FRS 

L ‘ eee > se 

- > J é P >: 4 
depuis par Murakawa (77, 78, 83). Les raies d'arc qui doivent être 
terprétées de façon notablement différente sont les suivantes : LINE 

; : e A i bed Wan 
> à) Raïe 4 340 À (6p? ‘So —Gp7d D! (voir fig. 5), 20 
. 2) Raïe 5 ogo A0 | ‘x 
CCSN RER Te 


: La classification de cette raie (6p7s °P — 6pgp *P;) a été donnée par LA 


eseler et Grotrian (47) et sa structure hyperfine a été mesurée par $ 
hüler et Jones (95) qui ont trouvé : à ; 
(206-208) x — 15 mK. ie 

4e As(6p9p °P1) = — 155 mK. | ) 2 

; ee résultats semblent avoir été déduits de l’étude de la raie 5 007 À es 2 
ee Pate de id 1958. 68 a Ë 
| 


 Chantrel (12) et pour l’indium dans la configuration 5s4f F0 pai 


gravité de l’isotope 207 dans la raie 5 007 À (fig. 9). <a 


$ 

[ + 
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(6p7s #P°— 6p9p Pi) car, en réalité, pour 5 090 À, on observe trois 
raies À, B et C, dont les structures hyperfines s’étendent sur $ 500 mK. 
Des enregistrement effectués avec cinq épaisseurs d’étalon, comprises 
entre 2,085 mm et 13,990 mm, ont permis de déterminer complètement 
les structures hyperfines des raies A et Bet d'identifier B avec la raie 
étudiée par Schüler et Jones. A, qui est trois fois plus intense que B, 
doit être classée : (6p7s *P°— 6p9p *P:). Quant à C, qui est un peu 
plus faible que B, son origine n’a pas été élucidée. ' 
La figure 6 montre un enregistrement effectué avec une épaisseur 


>| 


k 


PbI 5090 À 
I=10mA 

€ -3960 mm | à 
47-1762 6mk | € 
| : 
| | 
{| h 
ll € 
ts 
‘4 
E 
t ! t ad: ! } : 
æ CB ni ê a CN e J 
“ 3 
. . . 4 * ; 2 | 
Fig, 6. — Enregistrement du multiplet 5090 A du spectre d'arc. 1 


d’étalon de 3,960. mm ; la figure 7 indique la structure totale obser 
vée ; chaque structure partielle ayant l’isotope 208 comme origine, enf 
la figure 8 donne le schéma de niveaux correspondant aux raies A et B 
La position anormale des centres de gravité de l’isotope 207 pour ce 
deux raies indiquent la répulsion mutuelle des deux niveaux F — 3/2 
due au fait que la séparation de structure, hyperfine des niveaux #P: 
et *P; (200 mK) est du même ordre de grandeur que leur distanc: 
(2 022 mK). Ce phénomène a déjà été observé pour le mercure dans les 
configurations 6s6d par Schüler et Jones (96) et 6s7d par Blaise e 


Jackson (57). Il permet d'expliquer la position anormale du centre d 


vs 


3) Raie 4 062 À (Gp? :D, — 6p6d SD) (classification douteuse) 


Si le déplacement isotopique observé (206-208) —61,7 mK corres- 
pond bien à une transition 6p°? — 6p6d, les intensités mesurées ne peus 
vent s'interpréter que par une transition J —1 — J—1 avec une des 
possibilités extrêmes indiquées figure 10. La classification de cette a 


Te 


X Ù : TA 


: 


; té LE DÉPLACEMENT ISOTOPIQUE DANS LES SPECTRES ATOMIQUES . 1053 


4 a déj été mise en doute par Rose et Granath (93), mais le petit nombre 
de termes de Pb I connus à l’heure actuelle ne permet pas d’en propo- 
| ser une autre. | y no 


F ê 
& T2 ou 
24. Pi SFR Fe 0 pee 
L 3 re: - 
c.g- 207=-4,3 _c.q 207 - 228 : ; 
Niveaux non 208 : ‘ 
5 % perturbés 206 { ÿ 
1965 a UN 
b 
va 
sl 2e E2 \‘ a 
A, À 
 c.g. 207-217 | FE 
D"... L" #=S 14 CRETE - 
1° = ML RTE RE Fe AE 
TA ne al e 
ex | 10 * i 
… Fig. 8. Ë Y “RL ETE Fiesta LA 
F2 1175 235 235 470  1ùi 1269 705 10 7 ? 


Y 3p0 1} ‘ F SEA 
6p7s°P, 2 


(le 

Gp7s ‘p° 439 \T 

1 : Pb1 À 5007 À (6p7s P9-6p9p%P,) LATTES 

2 = / CANNES ER 

PbI À 5090 À de “. 

Fig. 7. — Structures fine et hyperfines du multiplet 5 090 A. Re 

: La raie C et la composante x n’ont pas pu être interprétées, APE 
Fig. 8. — Schéma de niveaux des transitions À (6p7s *P} — 6pop *P.) et \ HE 
B (6p7s °P° __ 6pop *P,). Les intensités indiquées de a, b, ce, et de a, B, Y; à, PAR 
sont les intensités relatives dans les transitions À et B l'APecN Se 14 Ë à 
Fig. o. — Structure PNRSTÈRe et schéma de niveaux de la raie 5 007 À € 
(6p7s 8P5 __ 6p9p *P;) de Pb I. ME: 

4 ANT 

D, 1. RANCE 
1) Raie 6 002 À. 3 K 
s Fe raie montre un déplacement (06-358) — 23 mKetil re " 
ime de lui faire correspondre la transition 6p7s *P? — 6p8p Po ge 

ES Le 

An 

} L 


Ne 
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— PbI à 4062 À 
208 
î 206 | 58% 
[252% intensites observées 


12% Ë . 
"| | 148% 
| F- 


es : s 


6i 
153, 


interprétation 
ps classique 


k vu 110 J=1 
N] #4 
1175 __. 235 470 


175 235 235 470 


2 1269 141 705 A. 
d= À * 
wu gt Ji 
LR RC CAL % 


ne Fig. 10. — Structure ui et interprétations possibles 
Fe de la raie 4 062 À de Pb I, 


interprétations possibles 


bien que l'étude de sa structure hyperfine n’ait pas été poussée asse 
loin pour confirmer cette attribution. 


« 
Pbll 4386 À ’ 
È (5169 Da, BF PILS00S À (pts, Eps)a) 

4 , 1=25mA 
ML£ À CHATS 
hs te a = 35.4mk 
RE: 
à 
pe 
Ru 


! pa: 
A 204 206a b 208 


| Fig. 114, <— Enregistrements des raies 5 005 À du spectre d'arc et 4 138 
du spectre d'étincelle. 


Pres | 

2 

LE 5) Raies 5005 À (6p? ‘So — 6p7s ‘P?) de Pb I et 4386 À Gd 
pa — 5f *F;x) de Pb II. ee 

ii à 

4 7 ‘ Ces raies ont une structure très serrée et se présentent sous, un asp 
# analogue si la résolution est insuffisante. Murakawa (77) à donr 
, première interprétation correcte de 5 005 À et suggéré une interp 
ER 

TR 

en ; 

bu LU à , 5 
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: Poil À 4386 À (6s? 6d D3,- bare Pbl 5006 À (Gp? 1S0- Gp7s PE) Le 
E. 208 PAS | 
D 206 + 206 I | QE 
:# | : | : \# 
_e ; n 
3 204 | | | 204 Ê 
F RER ET APE PLEMET CR | 
4 408 * c.g- 207-3316 c.g. 207 = 25,39 (RAS: 
4 Bst5F F5, 32 Née Bp1s1P? Le SE 3 
a s b 2 T El n : 
E- 1325 795 ab DM 
F À 1410 705 À 
: a, 
1 Sst64D, | 380 6p° Se % SEE | 5 
a 
De = 
—_ Fig. 110. — Structures hyperfines et schémas de niveaux des raies 5 005 À - 
4 < de Pb I et 4 386 À de Pb II. Me 
7 “e 
; 4 
TaBzeau XIII 
0 Pb1. ‘ 
4 
“1 | À Classification 204-206 206-207 206-208 
| 
“|| 4020 6p® D, — 6p6d ?F3. 22,8 67,2 
DU 4058 |6p° SP; —6p7s SP* | 71,7 30,25 80,6 
“| 4062 |{6p° 1D, — 6p6d D\). ? 61,7 
| 4 168 6p°® D; — 6p6d *D». 543 22,2 60,2 
|| 4 340 6p? 1Sç4 — 6pyd Di. 201 56,4 
1l 4 618 6p° - Pi <= 6p" Sos ca o RER TE 
| 0 5 005 6p® 1So — 6p7s Pi. 60,8 25,4 66,1 
€) 2 
Al" soo7 | 6p7s PS — Gpop ‘Pi. © — 2  —18 
he AE 6p9p °P». OU, — 17,6 
5. 290 ms 6p9p PES 27 mm — 18 
MUsi roy 1 — 6P9p Po. ARE : CHRIS 
À 5. -20I — 6p8s sp?, 62,0 26,9 h 69,9 
Ms sis nes 7 SLT FRE 
4 — 6p8p “Pi. 97, — 26,1 
d __ 6p8p ?P,. mm — 26 
® __ 6p8p SP: L — 10 &;: 26 
6p7s qu — 6p8p Po — j0,3 —: 26 


on nique pour 4 386 À. Les enregistrements de la figure 114, 154 
ffe nes avec une épaisseur d’étalon de 13,990 mm, montrent claire- 
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— Les tableaux XIII et XIV indiquent les déplacements isotopiques 
observés dans toutes les*raies mesurées des spectres d'arc et d’étin- 

ÿ celle. 

3 TaBLeau XIV 

1 Pb 11. 


Classification 204-206 206-207 


6s? 7p 2P32 OO SL E— N'OE 
6s_6p? *D;y2 — 68? 11p *P32. 4 
6s? 6d ?D5y2 — 65° 5f ?F$y2. 


6s? 64 °Dsy2— 65 5f ?F7yx 178 76,6 | 
6s® 5f 2F7j2 — 68° 9g °C. | 
6s6p? ?D;y2 — 65° 8f° 2F92. 128,2 

65? 6d ?D3y2— 65 5f *Fèyx 78,3 332 


6s? 8p *P3y2 — 65° 16d ®D;/2. 
6s® 5f *F7y: — 65 8g *G. 

6s 6p° °D5p2 — 6s? rop Pas. 
Gs® 7p *Piy> — 65° 7d Da. oi. 6 ANSE 
6s 6p? ?D32 — Ôs? 6f SF 2 Nr 
Gst 5f 2Foja — 65 7g *G. 
Gs® 5f 2F$jo — 65 7g °C. 
6s 6p? *Dsy2 — 65° 7f "ET je. 308 128,1 
6s 6p**Piy2 — 68 7p “Pipe 
6s Gp? Psy2 — 65° 5f Eye 


6 Gp? APsy2 — 68 5f F7. 252 108,3 
6s? Sp Pa — 6° 114 °D;2. CC 
68? 7p *Piya — 68 7d *Dÿys. RE 
GS? 7s. 9172 — 6? 7p *P9 — 48,0 — 20,0 
68 5f Pia — 65 6g ?G. | 
A | 6 660 6s? 7s ?Siy2 — 6s° 7p Pi. m — 19 | 
Il 3786 (*) 65 6p° Pay2 — 68 5f *Fije. 387,3 269 
DEAN Pb ITI-4 183 Sd 65 7835, — sd? 65° 6pro!. ; 
SU TE K'AR & - 
TON | 
re | LC 


|. (*) Les résultats indiqués pour À 3 786 A sont ceux de Murakawa et Suwa (83). ds ÿ 


Mie “ 
VAT AE: Je 
Eh  Jl-e Dé | Û “4 
Ne : 11-2. DÉPLACEMENTS ISOTOPIQUES DANS LES TERMES DU SPECTRE D’A 


1 L'examen du tableau XIIT montre que c’est la configuration 6 ï 


le plus petit déplacement isotopique. Dans cette configuration. 
_ déplacements isotopiques variables d’un terme à l’autre ont été est 
| \ 4 TER 


CORRE SAR Age ÂY . ? / 

A L A rt 
QE { me 
Î 


ll 
/ 


SUR LE DÉPLACEMENT ISOTOPIQUE DANS LES SPECTRES ATOMIQUES 1007 


l'oëe 


à à l’aide des résultats publiés par d’autres auteurs pour les raies ultra- exe 
4 violettes. Il en est de même pour les termes 6p7s 3P° et 6n6d SF, Pour 
| P DIS TS ‘ê 2 


. tous les autres termes, les résultats sont déduits des raies mesu- sh 
2 rées. l 


Tagzeau XV 


— à 
207 ? 
Désignation RSR PTE 206-208 

Ac A fi 

6s? 6p? 5P4. ee 2 ; 

6s? 6ps SP. — I19 NS T re 

GS Hp NSP. 52 86,1 4 ir 

65? 6p? 1D,. ST 20,4 Oo A: 

62? 6p? 184. LE A 2 EE 

6s? 6p7s D = TE 35° a ( 

68? 6p7s PU. 430:3 292,9 85 gr 

682 6p6d D2. 258 103,2 60 A 

68? 6p6d 5FL. 130 DAS 59 %: 

682 6p6d SD! (?). 624 ll 

ke sp) 69,2 61 Nr 

6s? 6p6d %F:. 242 9, 4 

6s? 6p7s SPL. 163 65,2 87 nn. 

68? 6p8s SP!. 300,5 200,3 74 PO 

S Ta 

6s? 6p7s 1P{. — 14,0 D 16. 3ET TEE 

6s? 6p8p °Po- = = 59 HT 

6s? 6p8p $P:. LES 102 59 1 4 

6s? 6p8p *P2. 59 Lie Ne 

6s2 6p7d Di. rsz — 100 me | ds 

br . 6s? 6 3P,. —— DE me 65 L 4 
4 re Ge as sp, EX Se ee (— 120) \ “ RUE 
4 894 (*) |6s? 6pop ‘P; (Er 190,5 (79) 7 | BA 
RE tn 
| (*) Termes nouveaux. JRRUT 
_(*#) Termes perturbés. * | ts 
= ) ÿ 
: 3 k 


NY 


TT Fr 
1-3. DéPLacEMENTsS ISOTOPIQUES DANS LES TERMES DU PREMIER SPECTRE ‘ # 
"D'ÉTINCELLE. QU: ë 


Le tableau XVI montre que tous les termes des ph te Re 4 ‘A 
6s?ng ont le même déplacement isotopique, c’est-à-t de Le e: la) 4784 
nfiguration 6s?, limite des séries. Rapporté au terme 6s6p Pan, ce 
placement isotopique. est de 432 mK. D'autre part, les termes impairs 
) et 2F° ne se perturbent pas puisque leurs valeurs de J sont diffé- 
es. Ceci est confirmé par la régularité des nombres quantiques 


à 


À 
pue © 


à 


Er | (*) Résultats déduits des mesures de Rose (92). 
Pc ; Al . F 


| LES 


les termes d’une même configuration ont sensiblement le même dépla 
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Ë 
1 
effectifs des termes de ces séries [Earls et Sawyer (39). Comme la ee 
simple 547» À montre que le terme 6s?8p ?P5, a déjà le déplacement, 
isotopique attribué à 6s?, on peut admettre qu’il en est de même po 
le terme Gs?7p *P$,. Les déplacements isotopiques des autres termes se’ 


déduisent de proche en proche. | 


Tagzeau XVI 


PUINL e 


207 
ue Désignation Der FR ENS 
u lerme ® 
Le A 
63 332 6s_ 6p° “P172 1 590 I 590 
GMTOS 6s° 7s ?Siy2 351 351 
55 119 6s 6p? 4P3,2 959 479;5 
52 27a 68? 64 ?D;72 722,6 240,9 
51 603 6s? 64 ?D3y2 38,0 19,0 
47 338 68 6p° *P3y2 956,1 478,0 
46 784  |6s® 7p ?Pih. 80 80 
43 971  |6s 7p *P$; 26 13 
38 160 6s 6p° *D:p2 340 2 NRA EEENETAES 
SAS 6s 6p° ?D;/2 I 120,3 3134 
32 063 (*) |6s? 8s ?S179 ù D  I00 100 
28 729 68 5 2PY 2. eU o o 
28 714 6s? 5f AP 2 O7 o o 
26 959 6s? ;d *D32 m oO o 
26 166  |6s° 8p ?P}; ee o o 
25 939 6s? 74 ?D;/» 225 15 
25 005 6s? 8p Pose ou o te) 
19 897 6s® 9s ?S12 198 198 
17 849 (*) |6s° 84 ?D3y2 — 250 =, 50 
16 946 (*) |6s 6p° 2817» m 1 800 1 800 
16 574 (*) CA 6p? Par  — 360 — 180 
ae ee m o o 
s” nû »R > 0. 27 o (o] 
65? nf, 65? no,n SG: rs o o 


{ 
k 


1-4. Discussion pes Résuurars. — Le tableau XV montre que to 


cement Isotopiqne. Il y a une seule exceftion, déjà signalée, à pr 
_du mercure, le singulet 6p7s 1P1, dont le déplacement isotopique cor: 
respond davantage à celui de la configuration 6s8s, à l’intérieur 


laquelle il se trouve dans le schéma de niveaux, qu'à celui du trif 
: ù M 


Fr. 


à, 


“4 
4 ) 4 
1 SUR LE DÉPLACEMENT ISOTOPIQUE DANS LES SPECTRES ATOMIQUES 1059 


1 6p7s. Tous les termes étudiés de Pb I sont construits sur les termes 
à fondamentaux de Pb II, 6s*6p ?P°, et l'addition du dernier électron s, 
- pou d, produit des variations du déplacement isotopique analogues .à 
celles observées dans le cas du mercure. Par rapport à la configuration 


6s*6p°. On a : 


4 ÔT(6s?6p7s *P°) — 85 mK, ÔT(6s?6p7s ‘Ph — 70 mK, 

4 ÔT(6s?6p8s) — 75 mK, 

# ÔT(6s*6p6d) — ST(Gs?6p7d) — T(65 6p8p) x 60 mK, 

à ÔT(6s?6pgp) + 65 mK. 

4 A partir des configurations 6p6d, 6p7d et 6p8p (en ne tenant pas 
# compte de la configuration 6p9p, pour laquelle les résultats sont un 
. peu incertains, en raison des difficultés expérimentales), on peut 
4 admettre que : 

À GT(Ks26p) — ST(6526p?) — 6o mK, 

P' 

n, ce qui mesure l'effet d'écran produit sur la configuration 6s?6p par 
“à addition d’un second électron 6p. Avant de poursuivre la discussion 
4 


de cet effet d'écran, il est nécessaire de discuter les déplacements isoto-. 
ge piques mesurés dans le spectre d’étincelle. 

…__ Du tableau XVI, il ressort clairement qu'en faisant abstraction du 
… grand nombre de termes qui ont le déplacement ÔT(6s?) —432 mK, 
… tous les autres termes ont des déplacements isotopiques différents les 
“ uns des autres, même lorsqu'ils appartiennent à une même configura- 
: tion. Tous ces termes sont pairs et Jones (60) a été le premier à signa- 


pee 


… ler que les perturbations mutuelles des termes 6s6p? P et 6s°6d ?D, 
reconnaissables à l’irrégularité de leurs nombres quantiques effectifs, 


- entraînaient le partage de leurs déplacements isotopiques. En fait, les 


 6s6p*? et 6s?nd. 
On a en effet : 


”; 


* GT(6s6p? Pay) + ÔT(68*6D,,:) + ST(6s6p? *D,,:) + ÊT(6s?7d?D;/2) 
ne”, — 0 + 345 + 82 + 418 — 845 mK. 


effectif, bien que les configurations intéressées s'étendent sur près 
… de 30000 K. 
520 


à perturbations s'étendent à tous les termes de même J des configurations 


AE 


ce 


4 d 4 
4 Pour J—5/2, on a de même : 1 
| 100 148 + 228 + 85 + 372-—833 mK, Si 
+ alors que pour des termes non perturbés, on devrait avoir : à 

73 o + 432 + o + 432—864 mK. 
4 On voit combien le « partage » des déplacements isotopiques est r Edo 
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Pour les termes J— 1/2, on a de même : 


ST(6s6p? #P,2) + ST(6S27s Size) — 17 + 486 = 503, 


ce qui conduit à admettre cette dernière valeur pour ÔT(6s*7s). 
: Enfin la perturbation du terme 6s*gs Si: pour le terme Gs6p? °Sy 
explique le déplacement anormalement faible du premier, alors que la 
somme de leurs déplacements, 413 + 49 — 462 mK, représenterait 
mieux le déplacement de la configuration 6s°9s. | 
. Ces exemples montrent que dans les spectres complexes où l'on peut, 
seulement mesurer les déplacements isotopiques d’un nombre restreint 
de termes, il convient d’être très prudent-lorsqu'on attribue un dépla-« 
\  cement isotopique à une configuration. | 


__ II-5. Errers D'ÉCRAN DES ÉLECTRONS OPTIQUES. — Que ce soit dans le. 
spectre de Pb I ou dans celui de Pb IT, les déplacements isotopiques 
. mesurés ne permetlent pas d'évaluer immédiatement le déplacement 

3T(5d!°6s). Heureusement, il est possible de déduire ÔT(6s) du déplace- 
ment mesuré dans la raie 4 183 À (5d'%6s7s ?S, — 5d°6s°6p ro!) de 
Pb III (cf. tableau XIV), pour laquelle (206-208) — 375 mK. 5 
. En effet, d’après Hume et Crawford (54), le terme ?S, n’est pas per- 
turbé et le terme 10% est celui qui a le plus grand déplacement isoto-« 
pique observé dans le spectre de Pb IIT. On peut donc considérer le 
* déplacement isotopique du terme 109 comme celui de la configuration” 
__ 5d*6s’6p et poser : 


ST(5d6s"6p) — T(5d 6575) — 375. | 

it 

_ On peut essayer d'évaluer BST, par comparaison avec le mereure où "4 
REY ÊT(5d°6s°6p) — FT(5d'6s7s) 499 — 2o1 | 
ee : 

à _ Ï en résulte pour le plomb : À; 

| %- Î 
ANNE RCE | 
“5 dT,— Tan 0) = === —! £ 

15% SÈT, xp(6S)— 7, — 002 mK | 
Ÿ si _ Geci confirme le résultat obtenu par un procédé différent par Hum e 
* et Crawford [8T(6s) 0,50 K] et par suite la valeur de la constante de 
déplacement isotopique expérimentale qui en a été déduite par Brix et 
h Kopfermann (22) : É: 
“00 Ç se 

4 1 As | BG = M0 0m & 

A 

Ait DR © 


Pour rapporter à la configuration de base 5d!° les déplacements iso- 
- topiques mesurés dans Pb IT et dans Pb I, il serait utile de connaître 
… ÊT(d!6s?) et ÎT(5d'°6s?6p), cette dernière valeur pouvant, en principe, 


Lr' rt he DA 
US 
“+ 


ACiuie 22e 


%s 


a À À A Pt SI æ A ct 
s F : F . : 
2 F à _ ni PT rt 

3 2: 
D: K 
d 
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s 
. 


Ge 
114 


… être déduite des déplacements isotopiques des termes fondamentaux de 
… PbII. Malheureusement ceux-ci sont beaucoup trop profonds (60 000 et 
40000 K au-dessous du premier terme mesuré) et ne donnent lieu à 
… aucune transition accessible à l'expérience. 

2: . On peut employer un procédé suggéré par Brix (1) qui suppose que 
… l'effet d'écran g de l’électron 6p est le même quelle que soit la configu- : 
B ration envisagée, ce qui est justifié, à 4 p._ 100 près, par les résultats : 

+ obtenus pour le mercure (g —=0,94 où g — 0,90, suivant la configura- 


tion considérée). On a les relations suivantes : 
# BÈT, — ÔT(6s) —500, 
L ST(6s26p) — ÔT(6s26p°?) —60 dans Pb I, 


2 et 


ST(6S?) —ST(6s6p?) —432 dans Pb IL. 1) 24 


: 
D ÔT(6s?) ; , 
à. En posant, comme pour le mercure : ST6s) = et avec l’hypothèse 
A adoptée : si 
: GT(6s*6p)  ST(Gs*6pt)  ST(6S6p?)  ET(6s6p) it 
É. : ÔT(6s?)  OÔT(6s?6p)  ÔT(6s6p)  ÔT(6s) g; AD 
vd a ; f A 
… on obtient : “3h # 
'l : 60 
mg — mg —=;%s—=0,120, ES 
3 
m— qi =} — 0,864. 


“ D'où g—0,92etm—1,71 et par suite : 

# GT(6s?)— 1,71 X ÈT(ôs) — 855 mK. Vi 

Dans ces conditions, le déplacement isotopique par rapport à 5d!° du , 
terme de référence de Pb II devient : » TA 
s 4 > ‘4 
- 4 ÔT(656p?) — 855 — 432 — 423 mK. IE 
Le De la même manière, le terme de référence de Pb I aura pour dépla- FX 
cement isotopique : | tn” 
7208 ST(6s26p°) — 0,92? x 855— 724 mkK, 
_et ès déplacements isotopiques de tous les autres termes des tableaux XV F 
et XVI s’en déduiront aisément. On trouve par exemple : R + 
pe: ÔT(6s°7s *S1) — 909 | * ; 
1 cn 926, si l’on tient compte de la perturbation par 6s6p? “Pi2).. : #22 
- 00 F2 JA 
. ({) Communication personnelle. RE 
’ : Î + 
! sue 
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SRI € D'où: è 
ÔT(6s?7s) 
àT(6s?) 


— 1,06 (ou 1,07). 


L'addition d’un électron 7s à une configuration produit un accrois- 
sement du déplacement isotopique analogue au cas du mercure 


+ (Gp. 100). 
| Enfin, dans Pb III, on peut estimer à 935 mK le déplacement isoto- 
pique du terme 5d°6s?6p 10f rapporté à 5d!°. Si l'on pose : | Li 
RE — r — effet d'écran d’un électron 54, 
AIT AVEC : 
_ | ST(5d'6s6p) —qg.ÈT(5d' 68?) — 0,92 X 855 — 787, 
Be On. a : 
8 
| r 0,84: 


L'ordre de grandeur des phénomènes est le même pour les deux élé 
_ mentset il semble donc justifié d'extrapoler aux autres éléments lourds. 
ces résultats, malgré la façon purement empirique dont ils ont été 
obtenus. % 


Ne, PE TaBzeau XVII TE 

à x | k * je 

. : . Comparaison des effets d'écran des électrons 6s, 6p et 5d 
> dans les cas du mercure et du plomb. 


CHAPITRE VI M 


: AVR Osmium, Néodyme, Cadmium. Le 


Les résultats de l'étude du déplacement isotopique dans les spectr 
. de OsTetde Nd Let Nd IT sont en cours de publication (Q3) 
_ n'indiquerai ici que les résultats concernant les déplacements isotop 
relatifs. à <CR 


Sie 
K | a 
T4" 
: 
\ 


= 


M, = : F4 NEA 
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e 


1. Osmium. — Le tableau XVIII donne la composition isotopique 
. de l’osmium naturel, d’après Nier (8), et les déplacements isotopiques 
. relatifs mesurés. 


L 
18 ; 


Tagceau XVIII 


Isotope : . .| 192 190 E89 JM x88 2 |r87 186 184 


… || Abondance na- | 
turelle. . .| 40,96 26,38| 16,14 13,:27| 1,643 1,586| 0,018 


Position relative | 
des isotopes . o 1,00 1,79 2,15 ; 


LU 

Les] 
S 

un 
ES 


D Le tableau XIX indique les déplacements isotopiques observés 


 troniques. 


RE Tagzeau XIX 

Configurations | ÔT (en mK) 
5d$ 6s°?. 156 à 161 s* 
5d? Gs. 84 à 907 
5d° 6s7s. 117 
5d5 6s6p. 86 à 111 
5d? 6p. o 

| 


LE 


“expérimentale est : 
es PCerp — 130. +20 mK. 


4 TA la valeur 3/2 du spin de l'isotope 189 a été confirmée, mais il 
a été impossible de déterminer le spin de l’isotope 187. x 


+ 10 
à" FR 


ents isotopiques relatifs mesurés, en prenant pour unité le dépla- 
142-146 


… pour le couple d'isotopes 190-192 dans différentes configurations élec- 


Pour le même couple 190-192, la constante de déplacement isotopique 


14 "4 


nl 


< k 


| jL Néodyme. — Le tableau XX donne la composition isotopique du 
éodyme naturel d’après White, Collins et Rourke (104) et les dépla- 


nt isotopique ( £ }, pour permettre la comparaison des déplace- 


# 


LA LL # | 
: t 1 à y 
: s 4 
1 : 
} 
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A ; 

—_ ments isotopiques relatifs du néodyme (Z— 6o) et du samarium 

(Z—62), ce dernier n'ayant pas d'isotope stable possédant 84 neu- 

trons. | 

; Î 

Tagzeau XX ' 

: 
Isotope . .. .| 142 143 144 145 146 148 


ar 


| Abondance na- 


turelé-euh.".|#27:3 12,32 23,8 8,29 17,10 5:07 4 

! | | 3 
| | FE 

Î | Na 
Position relative 2 

| des isotopes . o ? 1,03| ? 2,00 3,08 
20:07 l 21400,02) = OMO;0N Ie 

| | é 


| | 1 


$ 
$ 
Le tableau XXI indique les déplacements isotopiques observés pour | 
le couple d’isotopes 142-144, pour différentes raies caractéristiques du. 
spectre d’arc et le type de transition qui en a été déduit. 


ut Tagzeau XXI ES 
SE à | € 
x 
à 74 Longueur d’onde ÔT (142-144) Transition 
Le À 4 9245 ns ANSE ASE 
Af* 65° — 4f° 5d6s°. 
: RO TRS Na I 4 5 6759 dde | 4f* 5d65 — 4f+ És6p. 
A | 4 926,7 — 72 4f° 5d6s — 4f* 5d6p. 
. \ 4 996,1 — 113 Af* 6s? — 14f* 5d6p. 
Rd ta tr | 4 4630 5° 4ff 68 — 4ff 6p. 
f Sa Na I | 4 030,5 o 4f°. 6501 —"af \5d6s: 
F " < : Le 
Lai ÿ: EE 
©, ML. Cadmium. — 1-1. Inrronucrion. — L'étude du déplacemen: 
: | isotopique dans les éléments au voisinage du nombre magique 
_ + Z—50 présente un intérêt évident en raison du grand nombre d'iso- 
_,  topes stables de ces éléments (10 pour l’étain, 8 pour le cad- 
° mium). Nr 


.. Le tableau XXII donne les abondances naturelles du cadmium d’aprè 
- Leland et Nier (70). FRE 
On sait depuis les célèbres travaux de Michelson que dans les rai 
; d'arc du cadmium les isotopes pairs sont pratiquement confondus. 
. Heureusement, en 1933, Schuler et Westmeyer (100) découvrirent une 


TT 


NT er CR Em et 1. 'OREN PA. JS D + ÈS 
e : VAT À à \ “ 

NS RE SUR ET AVE TAN 2 METRE Pi L 

EAN Cu y ; ; - ‘ de EE 

A 1 . \ : 5 er UP 

‘4 | . ° AUTRE 
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L- rt 
D: TagLeau XXII 4 
LE 

| à 

106 108 (+ TOO Se | T12 113 T14 116 L 
Écpags | o 

1,215 0,875 Ta 20 NS le. 12452 | 12,26 28,86 7:58 Ÿ 

| | | 1: AN 4 

3, er , Q Q . L 4 

raie d’étincelle, 4416 À, que son déplacement isotopique important fit #7 
“4 classer (4d!°5p P, — 4d°5s? ?D;;) et ils purent mesurer les sépara- K 
ke 

A tions des trois isotopes les plus abondants. es 
ne. Ces deux séparations purent être mesurées en 1490 sur la raie de Le 
… résonance de Cdi, 3261 À, par Brix et Steudel (24) qui utilisèrent la “, 
om méthode des jets atomiques en Sarre de Jackson et Kuhn. Les *? 
(zx 14 re 

rapports des séparations isotopiques re rar mesurés sur les raies 4416 À ; 
‘ (£ 
et 32671 À étaient respectivement 0,94 et 0,88, l'écart entre ces deux 4 
valeurs étant de l’ordre des erreurs expérimentales. Re 
f Vers 1954, cinq laboratoires entreprirent, indépendamment les uns 4 
41 


Mes autres, l'étude de la raie 4416 À ; il en résulta huit publications, 
* dont la première fut, par la suite, notée par son auteur (106). Tandis  … 


‘que le cadmium naturel était utilisé par Murakawa (79) (81) et par moi- A g 
nême (8) en cathode creuse et par Cloud (34) en jet atomique, Wood- ïe 
vard et Speck (107) d'une part, Kuhn (50, 69) et ses collaborateurs 
l’autre part, employaient, en cathôde creuse, des isotopes enri: . E. 


his. (Re 
: 2. “AT 
Tagceau XXIIT ME. 
106 108 IIO | IIT | 112 113 114 116 | 
| 
lie NT: 105. 
“oi CORTE Re 3 55 59 109 147 
L:6%.1 NET 101,2 135,6 | 
(AAAUTSS TS RSR 
_ IU2,2 | 51; | o 73 531 62,9 99,9 13577 || 
1070) o 53 53:9 56,3 100,1 130;3 
ERA Ev 2 3 MR NEE S ed ci D 
100 06 oO 5 55 66 IOT 136 
2 22 123 HMS SEE 
— 113,2 | — 52,1 | © 535 98,4 134,0 
ER 
— 108,4 | — 52,4 | © 533 52:3 59:7 | IOII 135,8 
. RE + pe 18 VE 704 RE AS) EE, Cob'NAEONO, 
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Le tableau XXIII donne, dans l'ordre chronologique, les résultats 
obtenus par les différents chercheurs. L'isotope 1 10 est pris comme ori-* 
gine de la structure ; seule est indiquée la position du centre de gra-" 
vité de chacun des isotopes impairs ; enfin les limites d'erreurs indi- 
quées sont celles données par les auteurs. 

C’est évidemment pour les isotopes impairs, qui ont chacun trois 
composantes d'intensités relatives 14, 9 et 1, que les résultats varient. 
le plus et comme leurs structures hyperfines s'étendent sur le domaine 
108-114, cela rend beaucoup plus difficile la détermination des _posi- 
tions des composantes paires. On s’explique moins bien les larges 
écarts entre les différentes déterminations de la séparation (106-116). 

Grâce à l'emploi d’isotopes enrichis et au soin méticuleux avec lequel" 
ils ont mesuré les déplacements isotopiques de chaque couple d’ isotopes 
séparément, Kuhn et Ramsden ont accru notablement la précision des. 
mesures. Bien qu’il n’y ait aucun désaccord entre nos résultats, dans les” 

_ limites d'erreurs indiquées, il est évident que ce sont ceux de Kuhn et 
Ramsden qui doivent être considérés comme mettant un point final à 
cette longue controverse. 


nétéhe 


III-2 DÉPLACEMENTS ISOTOPIQUES RELATIFS. — Dans le cas du cad-* 
mium, il faut tenir compte de l'effet de masse normal qui agit dans le 
e Ne 


même sens que l’effet de volume pour la raie 4 416 A. Le calcul donne 
en effet : (110-112) — 2,0 mK. Il est malheureusement impossibles 
d'évaluer la contribution de l'effet de masse spécifique. En déduisast} 

: l'effet de masse normal des résultats mesurés ‘par Kuhn et Ramsden e $ 
en prenant comme unité le déplacement isotopique (110-112) on 
obtient : 


Tagzeau XXIV 


ISotOoper a ne 7 1. 106 108 110! III 112 113 114 


Déplacement isoto- | 
pique corrigé. .|—104,2 | — 50,3 | o 431 "Ses 56,7 97,2 | 308 


|| Déplacement isoto- 
pique relatif. .|— 2,07 — 1,00! o 0,09 1,00 TES 1,93 
+ o,03| + o,02 | + 0,03 | L' o,o1| + :0,04| 4" 0,03| 4, 


III-3. CONSTANTE DE DÉPLAGEMENT ISOTOPIQUE EXPÉRIMENTALE. — 
l’on admet que le terme 4d!°5p ?P}, a pratiquement le déplacement 


isotopique de la configuration 4d'°, limite des séries, on peut pose 
: ÔT(4d°5s? ?D;2) — 50,3 mK pour le couple d'isotopes (110-1 118 


/ 


%, 
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Si 

… Si l'on fait-en outre l'hypothèse que les effets d'écran des électrons 
- Ad et5s dans le cas du cadmium sont analogues aux effets d'écran des 
électrons 5d et 6s dans le cas du mercure on a la relation : 


o 
ôT(AdVSSt)  DT(Sd GS) 
CIVCE ne TT ect en 


BÈT(5s) — 24,9 mK, 


4 : £ 
+ re an Les 2 dna 3 
Acd IL: n(5s) — 1.794, FE EURE “in — 0800, on obtient fina- 
1 s 


| BCexp — 31 mK 


- On peutégalement tirer la valeur de GT(5s) de la séparation (110- 
12)—= — 16,0 mK mesurée par Brix et Steudel (24) pour la 


aie 3 261 À de Cd I (4d1955?1$, — Ad!5s5p *PŸ). Par analogie avec le 
ercure où UT EUP 6,65, on obtient : BT(5s) — 24.6 mK, en 


n accord avec la première évaluation. Il semble donc que la: valeur 


 Jatroduction. — Les déplacements isotopiques relatifs mesurés 
as les cinq éléments étudiés montrent que les différents isotopes pairs 
nt loin d’être approximativement équidistants comme | exige la théo= 
e de l'effet de volume. L'hypothèse, émise pour la première fois par 


placement isotopique doit être fournie par la déformation variable 
noyaux, a été exposée au premier chapitre. En supposant additifs 
déplacements isotopiques dus à l’effet de volume et à la déformation 
oyaux, on peut écrire : 


: : C 4 NUE 
LEA BCexp ne” ra . | 
CRE ES Cu ? ; 


C:xp puisse être considérée comme correcte à mieux de 10 p. 100 | 


CHAPITRE VII ” La 


x et Kopfermann (21), selon laquelle une contribution importanteau = 


p 
x A 


À 


Re - 


s 
EX à 


dd 
# 


LE 


les théories du modèle collectif, et que, d’autre part, Kuhn et Rams 


publiés concernent les éléments suivants : ; PES 


Vo 
4 


118 
; 
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«3 

C à ; | Î 
où _ est lié au paramètre de déformation «, ou au moment quadrupo-w 
th : 
laire intrinsèque Q,, par des relations de la forme : : 
; F 

Ca __ 6e __ pe 8(06), | 

Cin  ‘ ÔN EN b: 

É 


Si la déformation « croît lorsqu'on passe d’un isotope de masse À äw 
un isotope de masse À + 2, on observera donc un déplacement isoto-n 
pique supérieur à celui calculé à partir de l'effet de volume. Ainsi ses 


trouvent expliquées la grande valeur de ÉCexp pour N—390 et les ano-w 
Cth 2 


malies du déplacement isotopique au voisinage des nombres magiques” 


Cth 
sur la déformation des noyaux. Depuis cette époque, les travaux de” 
l'Ecole de Copenhague sur le modèle collectif ont conduit un nombre 
de plus en plus grand d’expérimentateurs à étudier les phénomènes 
dont on peut déduire des informations sur la déformation des noyaux : 
énergies des premiers états nucléaires excités et durées de vie dess 
niveaux de rotation, probabilités réduites des transitions quadrupolairesM 
électriques B(E2) des noyaux excités par des particules chargées et 
sections efficaces d’excitation électromagnétique (phénomèues d’excita- 
tion coulombienne). La déformation des noyaux de masse impaire peut 
également se déduire des sections efficaces d’excitation coulombienne 
et des moments quadrupolaires calculés à partir de la structure hyper- 
fine. L'ensemble des résultats obtenus par ces diverses méthodes a été 
récemment publié par Heydenburg et Temmer (48) et par Alder, Bohr, 
Huus, Mottelson et Winther (1). ke 


De leur côté, les spectroscopistes ne restaient pas inactifs et de nou- 
velles déterminations de constantes de déplacements isotopiques ou dé 
déplacements isotopiques relatifs, en s’ajoutant à celles qui font l’objet 
de ce travail, permettent de compléter les données expérimentales 
publiées par Kopfermann (64) en 1956. Je me limiterai cependant aux 
éléments compris entre les nombres magiques 82 et 126, parce que, 
d'une part c’est à cette région, et aux transuraniens, que s'appliquent 


N—50 et N— 126. ? 
Dès 1953, Wilets, Hill et Ford (105) ont pu indiquer l'allure de la 
{ < “ 
courbe de pose en fonction de N, à l’aide des données alors disponibless 


den (69) se sont chargés d'analyser toutes les informations données par 
les déplacements isotopiques du cadmium et de l’étain sur les déforma- 


tions des noyaux entre N — 58 et N — 74. A 


5? 
à 


ÊCexp e d : LA. 
Il. Valeurs de er pour 82 N SZ 126. — Les résultats récemment 


5 ÿ : es 
; ie4 r À * à Er “e 
. M 
4 Le 
TIRE : | : 3 je 
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1) Gapozinium (Z — 64). — Les déplacements isotopiques relatifs à 


tété mesurés par Murakawa (80) sur du gadolinium naturel et par. 
opfermann, Krüger et Steudel (65) et par Speck (102) à l’aide d'iso 


opes enrichis. Les valeurs de PE indiquées dans le tableau XXV 1 
- sont celles de Kopfermann et al. te de 
Yrrersium (Z = 70). — D'après Krebs et Nelkowski (68) : à 

Cexp (170-172) = 110 Æ 10 mK ; BCexp (171-173) — 112 6 mK, à | à 


: BGexp (172-174) = 99 8 mK; ECexp (174-176) — gi +8 mK. 


Eu 
Nd 
Mes \ 
Gd 
lu 
Re TR 2 20, H É 
ÉD YE Hf  Rer— Os ne 
NN RME pt \ 
RE. 
2 50 100 no 120 RE LR 
; 1, REV 
2. — Variation en fonction du nombre de neutrons N du rapport 


expC/in pour des paires d’isotopes ayant N—1 et N+1 neutrons. Les È 
aux à Z impair sont indiqués par une croix. 


Ê ren (VE 7). — Finckh et Steudel (42) indiquent : 
BCexp (178-180) = 114 +13 mK. 


TunGsrène (Z — 74). — Le déplacement relatif de re Cine 
o a été mesuré par Murakawa (82) sur du tungstène naturel e 
re et Jenkins (5) à l’aide d’isotopes enrichis. Les valeurs Fos 
(180-182) 

VE (182-184) 


sum (Z — 68). — D’après Murakawa et Suwa (85), les dépla- La 


sont respectivement 0,73 et 0,68. 


LIRE #< x (166-168) (164-166) __ : pe 
nts isotopiques relatifs sont (ose) 292 St (168-170) in | fbr 4 
DRE 2; 69% "1: ANS 
nnales de Physique, 1958. | TA 
EN 1 AT 

l s “ up TE 
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rez 
p Faute d’une connaissance suffisante du spectre de l’erbium, il est 
impossible de calculer £Cexp. On peut admettre provisoirement que 
BCexp 


pour le couple de neutrons 100-102, la valeur de Cu est la même pour 


l’erbium et pour l’ytterbium. 


6) Ruénium (Z — 75). — La nouvelle détermination par Klinken 
berg (61) du potentiel d’ionisation de Re I conduit à augmenter légè= 
rement la valeur de BCexp calculée par Brix et Kopfermann (22). On à 
maintenant : PCexp (185-187) — 157 + 4o mK. we 
Les valeurs de GC sont déduites de celles de Humbach (52), en pre 
nant comme rayon du noyau : ro —1,2.107t%. At/ cm. Le tableau XXV 
BCex 
ae 
topes étudiés. 14 


et la figure 12 donnent les valeurs de pour tous les couples d’iso=| 


Tagceau XXV 


HNd-SmlEu |1Gd'| Er | Yb PH}, We Re ROSE Ir M PE 
60 | 62 | 63 | 64 | 68 | %o | 72} 74 | 75 | 76 | 77 | 78 
| — en 
1,46| (1,30) à | 
1:37 | (1,30) 
1,53| 1,48 
2,16| 2,16 | 2,94| 2,33 
1,18 0:09 
0,79 
0,79 
(0,40) 
(0,43) 
(0,46) | 0,46 
0,42 
0,39 
0,42| 0,26 
0,38 “ 
0,34| 0,49| 0,50 
0,43 
0:37| 0:35 
0,39 
O;41 


IL. Discussion des résultats. — 1) Le fait le plus remarquable st 
eva LT MA BCexp à Le 
+ parallélisme des variations de Cr fonction de N pour les éléme 


voisins. Même les éléments à Z impair, à l'exception de l’europ: 


# d'u 
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"1 » 


1 à ” T 


BCe 


XP A LS 4 
ont des valeurs de “cn extrêmement voisines de celles des éléments 


» à Z pair, pour les mêmes nombres de neutrons. 

… 2) La continuité de la courbe BCexp/Cn permet de prévoir une ano- 
- malie de déplacement isotopique dans le cas du dysprosium : on doit 
3 trouver LR) > 1 

: (162-164) : 

…. 3) Les différentes estimations des moments quadrupolaires intrinsè- 
| ques et des paramètres de déformation indiquent que la déformation 
“ des noyaux est maximum pour N—96. Le changement de signe 


de C,/Cw qui en résulte conduit à la même conclusion qu’au para- 
- graphe précédent. 


ES s …. Ce Cex Ne 
- 4) On devrait avoir: Œ—= Le RE 1. Si l’on admet que C, «0 pour 


: ; ù G NT 
= 50,96 et 126, il semble qu’on ait plutôt : — x T7, Wilets, 


. Hill et Ford (105) expliquent ce fait par la compressibilité de la matière 

Ta ucléaire, d’où il résulte que l'addition de neutrons à un noyau entraîne 
“un accroissement de son rayon, moins rapide que ne le prévoit la loi 

en A. 

_ 5) Les valeurs de Q, indiquées par Alder et al. (1) permettent en 

rénéral de calculer l’ordre de grandeur de C,/C. Pour les isotopes 186 

188 de l’osmium par exemple, on trouve C,/Cx — — 0,30, alors que 


a valeur expérimentale est — 0,25. Malheureusement l'accord n’est pas 


tion du carré du paramètre de déformation en fonction de N. Pour trois 
sotopes pairs ayant des déformations &, &, «3, on a en effet : 


Le) 


l 2 2 
a — 

PET ET ARE 
BC(I — 2) a — af 


faibles déformations des noyaux, les calculs du modèle collectif ne 


olaires des isotopes impairs peuvent seuls fournir des indications sur 
déformation des noyaux. ; 
7) Dans la mesure où le modèle des couches de Mayer et Jensen (72) 

} encore valable dans la région des noyaux fortement déformés 


ives de neutrons semble être le suivant : 5/7. Ghgy, 552, lise 


urs, on peut justifier l'ordre admis ici par les arguments suivants : 


“toujours aussi bon et dans l’état actuel des choses, l'étude des déplace. 
nents isotopiques relatifs reste le plus sûr moyen de mesurer la varia-. 


# x se . ñ . . u 
—…. 6) Au voisinage des nombres magiques, c’est-à-dire dans les régions 


nt plus valables et le déplacement isotopique et les moments quadru- 


50 AZ 188), l’ordre de remplissage des couches par les paires suc- 


x et Apip. Seul l’ordre des couches /57, lise et Days variant selon les 
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ment la déformation moyenne des noyaux et correspondre par consé- 
quent àa’des maxima ou des minima de la courbe 8 Cexp/Cin- On observe 
un minimum net pour N = 106 et un maximum moins accentué Pos 
Nes 122. 


1 
a) Le début de remplissage d’une couche doit faire varier brusque- | 


b) Les faibles variations des déplacements isotopiques relatifs dans le 
mercure et dans le plomb indiquent que les dernières couches LES 
sont des couches p. 


IV. « Odd-even staggering ». — Dans tous les éléments lourds, on 
constate que le centre de gravité d’un isotope impair, au lieu d’être 
équidistant des isotopes pairs voisins est déplacé vers l’isotope léger. 

Breit, Arfken et Clendenin (18) ont tenté d'expliquer cet effet par 
la polarisation nucléaire qui serait plus grande pour les noyaux de: 
masse impaire que pour ceux de masse paire, ce qui est confirmé par 1 
fait que les niveaux nucléaires excités des isotopes impairs sont plus, 
proches de l’état fondamental que ceux des isotopes pairs. 

Une autre explication a été proposée par Wilets, Hill et Ford (105)et. 
par Bodmer (14). Selon ces auteurs, les isotopes im pairs seraient en, 
moyenne moins déformés que les isotopes pairs voisins, ce qui condui | 
rait à un déplacement de l’isotope impair dans le sens observé. 

L'importance du phénomène est variable avec les isotopes considérés. 
En prenant comme unité la séparation des isotopes pairs qui encadren 
l'isotope impair considéré, les effets pair-impair mesurés au cours de ce 
travail sont les suivants : 


Tagzeau XXVI 


A, À HI 
Éléments Isotopes Staggering : ns a b : Ù 
, 

MPIOMD Re don ce de 206, 207, 208 0,375 
200, 201, 202 0,29 

Mercure. 108, 199, 200 0,12 
(OPA TAN EU eee 0e 188, 189, 190 0,31 
Ë \ HT2) MTS, TA 0,14 - 
. Cadmium +: LIO, III, II2 0,09 


Les « staggering » observés s'expliquent très bien à l’aide du nos 
de Mayer et Jensen. Ta 


Dans le cas du plomb, les isotopes 207 et 208 correspondent au rem. 
plissage de la même couche de neutrons, hpin. I en est de même dans 


le cas du mercure pour les isotopes 201 et 202, qui correspondent tou 
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=; CA 


3 ï deux au remplissage de la couche hPa, d'où, dans les deux cas, un 
” (staggering » peu prononcé. Par contre, pour l’isotope 199, le dernier Ÿ 
” neutron se trouve dans la couche Upiz, tandis que l’isotope 200 corres- 


de pond à la fin du remplissage de la couche Jus. Ilen résulte un « stag- 
| gering » très accentué. La même explication est valable pour les grands 
É « staggerings » constatés dans le cadmium, le dernier neutron des 
= 1sotopes impairs se trouvant dans la couche 3s,:, tandis que les. 
… isotopes pairs correspondent à la fin du remplissage de la couche 4ds 
: etau début du remplissage de la couche Ghuy. Dansle cas de l’osmium, 
Si toutefois le modèle des couches est encore valable, les isotopes pairs | 
' correspondent au remplissage de la couche 7,32 tandis que le dernier 
4 neutron de l'isotope 189 se trouve dans la couche 4p32. 


VASE 


4.70 


ab 24 


A] 


- On peut donc conclure que l'effet de « staggering » est plus grand 


r< 


2 2 , 5" . . 
… lorsque les isotopes pairs et l’isotope impair ne correspondent pas au 
… remplissage des mêmes couches. Comme ce cas se produit dès qu'on 


A . . : . n . = »: 
. s'éloigne des nombres magiques, il revient au même de dire que l'effet ï 
. de « staggering » croît avec la déformation des noyaux. 2 


+ 


CONCLUSION ER 


… tion d'étudier des éléments pour lesquels on n'avait que des résultats 
très fragmentaires (Cd, Nd et Os) ou pour lesquels les résultats publiés 
- antérieurement n'étaient pas concordants (Hg et Pb). 6 
—_ Des faits importants ont été mis en évidence : Fo 


x 4 

1) Les positions relatives des isotopes sont identiques dans toutes les à 
raies mesurées d’un même élément et les variations d’une raie à l’autre és. 
ignalées par divers auteurs doivent être imputées à des erreurs de 4 
mesure. me 
2) Tous les termes spectraux d’une même configuration électronique 
- montrent des déplacements isotopiques analogues en l’absence de per- : 
urbation par des termes d’autres configurations. L'effet de telles per- Ps. 
re 

É 


turbations a été étudié en détail dans le cas du plomb et du mercure. , 


_ Les résultats obtenus ont permis : La 


_ 1) d'améliorer la classification des spectres de PD T, Os.T ét Nd Pme 14 
_ 2) d'obtenir des précisions sur l'édification des couches de neutrons 
entre les nombres magiques 82 et 126; Ce ; 
3) de proposer une interprétation de l'importance du phénomène de 


« ood-even staggering » variable suivant les isotopes considérés. DEL A 
_ Les recherches sur le déplacement isotopique ont en outre permisde 
onfirmer la valeur 3/2 du spin de l’isotope 189 de l’osmium. Cette 1 
aléur est incompatible avec le modèle de Mayer et Jensen qui prévoit es 

# 
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— un spin 1/2. Elle est, par contre, explicable par le modèle des noyaux ! 
fortement déformés de Nilsson (74, 89). | 
Les mesures effectuées au cours de ce travail ont exigé la mise au. 
point de nombreux détails du spectrophotomètre photoélectrique Fabry- 
Perot enregistreur, ainsi que d’une lampe à cathode creuse refroidie à % 
l'azote ou à l'hydrogène liquide. Un grand nombre de raies spectrales 
ont été enregistrées avec un pouvoir de résolution effectif de l’ordre 
de 1 000 000. 
(Travail exécuté au Laboratoire Aimé Corron, 
He Centre National de la Recherche Scientifique, 
| Bellevue (S.-et-0.) he 
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